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Zusammenfassung
In dieser Dissertation werden Bildungsprozesse und mikrophysikalische Eigenschaften von
Zirruswolken mittels numerischer Simulationen untersucht. Mit einem mikrophysikali-
schen Modell werden zuna¨chst Berechnungen der Eisbildungsprozesse unter den ther-
modynamischen Bedingungen in einer Aerosolkammer durchgefu¨hrt. Es erfolgt dabei eine
weitreichende Interpretation der Kammerexperimente fu¨r homogenes Gefrieren unterku¨hl-
ter Lo¨sungstropfen und die U¨berpru¨fung der Anwendbarkeit der verwendeten Theorien
auf reale atmospha¨rische Bedingungen. Anschließend werden atmospha¨rische Implikatio-
nen durch Modellrechnungen unter Verwendung von Trajektorien aus einem globalen Mo-
dell untersucht. Diese Untersuchungen zeigen zum einen, daß die Natur der bei der Zir-
rusbildung aktiven Gefriermechanismen durch Analyse von Ha¨ufigkeitsverteilungen der
relativen Feuchte außerhalb und innerhalb von Zirruswolken aus in-situ-Messungen er-
schlossen werden kann. Zum anderen wird durch U¨berlagerung synoptischer Trajektorien
mit hochfrequenten Temperaturoszillationen gezeigt, daß die Eisinitiierung in dominieren-
dem Umfang von mesoskaliger Variabilita¨t vertikaler Luftbewegungen kontrolliert wird.
Schließlich wird demonstriert, daß wichtige Zirruseigenschaften in vergleichbarem Umfang
durch Unterschiede in den Gefriereigenschaften der Aerosolpartikel und durch moderate
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Neben der direkten Klimawirksamkeit von atmospha¨rischen Aerosolpartikeln durch Streu-
ung und Absorption von solarer Strahlung hat in den letzten Jahren der indirekte Effekt
von Aerosolpartikeln auf die Strahlungsbilanz und das Klima der Erde stark an Interesse
gewonnen (IPCC, 2001). Darunter versteht man den Einfluß von Aerosolpartikeln auf die
Strahlungseigenschaften und die Lebensdauer von Wolken durch Vera¨nderung von deren
mikrophysikalischen Eigenschaften (Baker, 1997).
Aerosolpartikel spielen bei der Bildung und Entwicklung von Wasserwolken eine wich-
tige Rolle. Sie agieren als Kondensationskeime (CN) und erlauben die Wolkenbildung bei
geringen U¨bersa¨ttigungen (typischerweise < 1–2 %) in Bezug auf Wasser. Wasserwolken
bilden sich grundsa¨tzlich immer durch Kondensation von Wassermoleku¨len auf solchen
Keimen und bestehen aus unterku¨hlten, praktisch reinen Wassertropfen. Twomey (1974)
wies als Erster auf den indirekten Effekt von Aerosolpartikeln bei Wasserwolken hin.
Dieser sogenannte “Twomey-Effekt” besagt, daß eine Zunahme der Aerosolanzahlkonzen-
tration zu ho¨heren Tropfenkonzentrationen bei kleineren Tropfengro¨ßen in den Wolken
fu¨hrt. Dadurch ergeben sich ho¨here Albedowerte, was zu einem negativen Strahlungsan-
trieb (ku¨hlend) im Strahlungshaushalt der Erde fu¨hrt. Dieser Effekt konnte eindeutig in
Feldexperimenten nachgewiesen werden (Kru¨ger und Graßl, 2002). Vera¨nderte Konzen-
trationen von Aerosolpartikeln beeinflussen aber nicht nur die Strahlungseigenschaften
von flu¨ssigen Wolken, auch ihre Lebensdauer und die Niederschlagsraten ko¨nnen stark
von den Konzentrationen und chemischen Zusammensetzungen tropospha¨rischer Aerosol-
partikel abha¨ngig sein.
Anders stellt sich die Situation bei den reinen Eiswolken (Zirren) dar. U¨ber die Wech-
selwirkung von Aerosolpartikeln mit Zirren ist bisher nur wenig bekannt. In welchem Um-
fang Aerosolpartikel die Eigenschaften von Zirruswolken vera¨ndern ko¨nnen, ist jedoch eine
wichtige Fragestellung, wenn man die Wirkung von Zirren auf das Klima bestimmen will.
Bekannt ist na¨mlich, daß Zirren den Strahlungshaushalt der Erde durch zwei gegenla¨ufi-
ge Effekte beeinflussen ko¨nnen (Liou, 1986). Einerseits ko¨nnen sie erwa¨rmend wirken
durch Absorption und Ru¨ckstrahlung der von der Erde emittierten, langwelligen Strah-
lung (Treibhauseffekt). Andererseits ko¨nnen sie die planetare Albedo erho¨hen und dadurch
die Atmospha¨re ku¨hlen (siehe Abb. 1.1). Welcher Effekt dominiert ha¨ngt hauptsa¨chlich
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Abb. 1.1: Bildungsprozesse und Strahlungswirkung von Zirren (Ci) im Bereich der Tropopau-
se. Durch Vertikaltransport von bodennahen Emissionen sowie durch Luftverkehrsemissionen
(Rußpartikel, “black carbon”, BC) gelangen feste, zum Teil wasserlo¨sliche Teilchen in die obere
Tropospha¨re und unterste Stratospha¨re, die als effektive heterogene Eiskerne (“ice nuclei”, IN)
wirken ko¨nnen. Die unterschiedlichen Aerosolpartikel (flu¨ssiges Hintergrundaerosol, Kreise, und
feste Teilchen) wechselwirken durch Koagulation und bilden Mischpartikel (Immersion von fe-
sten in flu¨ssigen Teilchen). Die Aerosolpartikel ko¨nnen die Bildung von Eiskristallen initiieren,
welche durch Deposition von Wasser anwachsen und sedimentieren ko¨nnen. Die Sedimentati-
onsgeschwindigkeit wa¨chst rasch mit der Gro¨ße der Eiskristalle an. Bei der Zirrusbildung spielt
die Dynamik vertikaler Bewegungen der Luftpakete eine wichtige Rolle (angedeutet im klei-
nen Bild unten durch U¨berlagerung von synoptischen Temperatura¨nderungen mit mesoskaligen
Temperaturoszillationen). Den Strahlungshaushalt der Erde beeinflussen Zirren, indem sie solare
Strahlung absorbieren und reflektieren (ku¨hlend; der u¨berwiegende Teil der solaren Strahlung
wird jedoch transmittiert), oder die von der Erde emittierte Infarotstrahlung (IR) ru¨ckstrahlen
(erwa¨rmend). Das kleine Bild rechts oben zeigt diesen Strahlungsantrieb (“radiative forcing”,
RF) von Zirren im Infarotbereich, im solaren Bereich und den Nettoeffekt in Abha¨ngigkeit von
der Gro¨ße L der Eispartikel.
3von den Eigenschaften der Zirruswolken ab wie Anzahl, Gro¨ße und Form der Eiskristalle,
Eiswassergehalt und Bedeckungsgrad. Von optisch du¨nnen (bis hin zu unsichtbaren) Zir-
ren und Kondensstreifen wird fu¨r gewo¨hnlich angenommen, daß sie erwa¨rmend wirken,
bei dicken Zirren wird von einer ku¨hlenden Wirkung ausgegangen (z.B. Fu und Liou, 1993;
Meerko¨tter et al., 1999; Minnis et al., 1999). Neben diesen Strahlungseffekten spielen Zir-
ren auch im Wasserkreislauf der Atmospha¨re eine Rolle (siehe Abb. 1.1). So wird z.B.
angenommen, daß die extreme Trockenheit der tropischen unteren Stratospha¨re durch die
Bildung und Sedimentation von großen (mehrere 10 µm) Eiskristallen in optisch du¨nnen
Zirren zustande kommt (Jensen et al., 1996). Weiter ko¨nnen Zirren auch die Chemie der
Atmospha¨re beeinflussen, beispielsweise ko¨nnen sie durch heterogene Chloraktivierung
einen Beitrag zur beobachteten Ozonabnahme in der unteren Stratospha¨re der mittleren
Breiten liefern (Borrmann et al., 1996; Solomon et al., 1997; Meilinger et al., 2001).
Obwohl man die Bedeutung speziell von tropischen Zirren fu¨r das Klimasystem der
Erde erkannt hat, ist derzeit immer noch sehr wenig u¨ber die Bildungsmechanismen von
Eiswolken bekannt. Die Problematik besteht darin, daß die Bildung von Eispartikeln auf
unterschiedlichem Wege erfolgen kann. Entweder erfolgt diese durch homogene Nukleation
von Eis in unterku¨hlten Lo¨sungstropfen, oder sie wird heterogen durch feste Teilchen (Eis-
oder Gefrierkerne, IN) initiiert, oder beide Prozesse treten untereinander in Konkurrenz
und tragen zur Eisbildung bei (siehe Abb. 1.1). Die festen Teilchen ko¨nnen auch in den
Lo¨sungstropfen eingebettet sein (Mischpartikel).
Die Bedeutung des homogenen Gefrierprozesses konnte bisher anhand von mehreren
Studien gezeigt werden (z.B. Heymsfield und Miloshevich, 1993; Jensen et al., 1998; Lin
et al., 1998a; Field et al., 2001). Dabei hat sich gezeigt, daß zumindest im speziellen Fall
von Zirren, welche in orographisch induzierten Wellen bei Temperaturen unterhalb von
ca. 235 K (spontane Gefriergrenze fu¨r unterku¨hlte Wassertropfen) gebildet werden, der
homogene Gefrierprozeß als dominant angesehen werden kann.
Allgemein ist jedoch unklar, welcher Gefrierprozeß (homogenes oder heterogenes Ge-
frieren) bzw. welcher Partikeltyp (flu¨ssige Aerosolpartikel, feste Partikel oder Mischparti-
kel) die Zirrusbildung in der Atmospha¨re dominiert (siehe Abb. 1.2). Es gibt Studien, die
auf den potentiellen Einfluß von heterogenen Gefrierprozessen hinweisen, wobei vermu-
tet wird, daß speziell die Rußemissionen des Luftverkehrs die Zirrusbildung beeinflussen
ko¨nnen (Jensen und Toon, 1997; Stro¨m und Ohlsson, 1998; Kristensson et al., 2000). Die
Beobachtungen zeigen, daß die Zirrusbewo¨lkung entlang der Haupt-Luftverkehrsstraßen
in der no¨rdlichen Hemispha¨re zunimmt (Boucher, 1999). Weiter haben Modellrechnungen
gezeigt, daß die alleinige Vera¨nderung der Konzentration von flu¨ssigen Aerosolpartikeln
wie Schwefelsa¨ureaerosole die Zirruseigenschaften nur geringfu¨gig modifiziert (Lohmann
und Ka¨rcher, 2002). Wird jedoch zusa¨tzlich heterogenes Gefrieren von unlo¨slichen Aero-
solkomponenten angenommen, dann kann dies im Vergleich zur Annahme rein homogenen
Gefrierens im atmospha¨rischen Hintergrundaerosol zu deutlichen Vera¨nderungen der Zir-
ruseigenschaften, etwa bei den Eispartikelkonzentrationen, in den Zirren fu¨hren (DeMott
et al., 1997; Jensen und Toon, 1997; Ka¨rcher und Lohmann, 2003).
Neben dem Einfluß unterschiedlicher Gefriereigenschaften der Aerosolpartikel wird die
Situation dadurch kompliziert, daß die mikrophysikalischen Eigenschaften von Zirren auch
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stark von der atmospha¨rischen Dynamik abha¨ngig sind. Speziell die Anzahl der gebildeten
Eispartikel in jungen Zirren wird stark von der vertikalen Windgeschwindigkeit bzw. Ku¨hl-
rate und der Temperatur kontrolliert (z.B. Jensen et al., 1994b; Ka¨rcher und Lohmann,
2002). Aus diesem Grund spielen insbesondere mesoskalige atmospha¨rische Wellenbewe-
gungen (Schwerewellen) bei der Zirrusbildung eine entscheidende Rolle (illustriert durch
das kleine Bild unten in Abb. 1.1). In Erweiterung fru¨herer Studien (z.B. Heymsfield und
Miloshevich, 1993; Stro¨m et al., 1997; Lin et al., 1998b) konnten dies ju¨ngst Ka¨rcher und
Stro¨m (2003) durch eine detaillierte Interpretation von in-situ-Messungen pra¨zisieren.
Die relative Bedeutung des indirekten Effektes von Aerosolpartikeln und des dynami-
schen Einflusses auf die mikrophysikalischen Eigenschaften und damit den Lebenszyklus
von Zirren kann derzeit nur schwer beurteilt werden. Den Einfluß von unterschiedlichen
Gefriereigenschaften (homogenes und heterogenes Gefrieren) und der atmospha¨rischen
Dynamik auf die Zirruseigenschaften abzuwa¨gen stellt ein wesentliches Ziel der hier vor-
liegenden Arbeit dar.
In-situ-Messungen zeigen, daß wichtige Komponenten flu¨ssiger Aerosolpartikel im Be-
reich der Tropopause Schwefelsa¨ure und Wasser darstellen (Sheridan et al., 1994; Murphy
et al., 1998). Neben den Schwefelsa¨ureaerosolen existieren aber auch andere Komponen-
ten, darunter organische Substanzen (Murphy et al., 1998) und Ammonium (Talbot et
al., 1997; Colberg et al., 2003). Die homogene Nukleation von Eiskristallen in flu¨ssigen
Lo¨sungstropfen (siehe Abb. 1.2) wurde in den letzten Jahren im Labor eingehend un-
tersucht (Koop et al., 1997, 1998; Chang et al., 1999; Chen et al., 2000; Prenni et al.,
2001; Mo¨hler et al., 2003). In Abha¨ngigkeit von der Partikelgro¨ße, der chemischen Zu-
sammensetzung der Lo¨sungstropfen und der Temperatur wird homogenes Gefrieren bei
kritischen relativen Feuchten in Bezug auf Eis (im folgenden als Gefrierfeuchten bezeich-
net) zwischen ca. 145 % und 170 % initiiert. Koop et al. (2000) konnten in einer Reihe
von Labormessungen zeigen, daß unabha¨ngig von der chemischen Zusammensetzung der
Partikel die homogenen Nukleationsraten bzw. die kritischen Gefrierfeuchten nur von der
Wasseraktivita¨t der Aerosolpartikel (definiert als das Verha¨ltnis von Sa¨ttigungsdampf-
druck von Wasser u¨ber der Lo¨sung zu Sa¨ttigungsdampfdruck u¨ber reinem Wasser bei
gleichen Bedingungen) und der Temperatur abha¨ngig sind.
Demgegenu¨ber ist u¨ber die heterogenen Gefriereigenschaften bzw. die Gefrierfeuchten
von festen oder Mischpartikeln nur sehr wenig bekannt. Heterogene Gefrierkerne ko¨nnen
Rußpartikel, Mineralstaub oder teilkristalline Mischpartikel sein. Das Problem liegt darin,
daß die Eisbildungseigenschaften von Gefrierkernen abha¨ngig von der chemischen Struktur
und der Oberfla¨chenbeschaffenheit stark variieren ko¨nnen, und diese meßtechnisch in-situ
nur sehr schwer zuga¨nglich sind. DeMott et al. (1999) berichtet beispielsweise von La-
bormessungen mit Ruß, bei welchen unbehandelter Ruß erst bei Erreichen der Sa¨ttigung
bezu¨glich Flu¨ssigwasser den Gefrierprozeß initiiert. Wird die Oberfla¨che der Rußpartikel
jedoch mit mehreren Monolagen Schwefelsa¨ure u¨berzogen, bewirkt dies bei Temperatu-
ren unterhalb von ca. 220 K eine Herabsetzung der kritischen Gefrierfeuchten von ca.
10 % unterhalb der Gefrierfeuchten fu¨r homogenes Gefrieren. Gefrierfeuchten zwischen
135 % und 151 % im Temperaturbereich zwischen 198 K und 239 K wurden bei Mineral-
staub gemessen (Zuberi et al., 2002). Die heterogenen Gefrierfeuchten von teilkristallinen,
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Abb. 1.2: Die Abbildung gibt einen schematischen U¨berblick u¨ber atmospha¨rische Gefrierpro-
zesse, die die Eisphase in Zirren initiieren. Eisnukleation kann stattfinden bei relativen Feuchten
u¨ber Eis oberhalb von 100 %. Generell wird die homogene Nukleation in rein flu¨ssigen Aero-
solpartikeln (unterku¨hlte Lo¨sungstropfen) von der heterogenen Nukleation unterschieden, bei
der die Anwesenheit einer festen Oberfla¨che (Eis- oder Gefrierkern) die Eisbildung veranlaßt.
Die untere Reihe zeigt bei Anstieg der relativen Feuchte u¨ber Eis das Anwachsen flu¨ssiger Ae-
rosolpartikel (Kreise) durch Wasseraufnahme, bis bei Werten oberhalb etwa 145 % homogenes
Gefrieren (H) einsetzt. Die obere Reihe skizziert die fu¨r Zirren relevanten heterogenen Gefrier-
prozesse. Ein urspru¨nglich fast trockener Eiskern gefriert durch Bildung von Eiskeimen an seiner
Oberfla¨che, wobei Wassermoleku¨le direkt aus der Gasphase auf dem Eiskern deponiert werden
(D). Alternativ kann bei Steigerung der Feuchte der Eiskern Wassermoleku¨le durch vermehrte
Adsorption anlagern, wodurch ein du¨nner Wasserfilm entsteht. Liegt ein kristallines Aerosolpar-
tikel vor, kann sich die Kristallstruktur oberhalb einer gewissen relativen Feuchte vollsta¨ndig im
Wasser lo¨sen (Deliqueszenz). In jedem Fall wa¨chst der Wasserfilm bei einem weiteren Anstieg
der relativen Feuchte an, bis in den so gebildeten Mischpartikeln Eis nukleiert. Hierbei kann der
Eiskern heterogenes Gefrieren im Immersionsmode auslo¨sen (I), oder dieser bleibt passiv, so daß
das Mischpartikel homogen gefriert. Gehen bei einem Anstieg der relativen Feuchte kristalline
Mischpartikel spontan in Lo¨sungstropfen u¨ber (vollsta¨ndige Deliqueszenz), so kann anschließend
ein reiner Lo¨sungstropfen homogen gefrieren.
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ammonisierten Sulfataerosolen ko¨nnen zwischen Eissa¨ttigung und den homogenen Gefrier-
feuchten variieren (Zuberi et al., 2001). Neben den stark unterschiedlichen Gefriereigen-
schaften von heterogenen Gefrierkernen besteht ein weiteres Problem darin, daß u¨ber die
ra¨umliche und saisonale Verteilung dieser Partikel in der Atmospha¨re nur sehr wenig be-
kannt ist, begru¨ndet durch die Unkenntnis u¨ber Transformations- und Auswaschprozesse,
die die atmospha¨rischen Konzentrationen dieser Partikel entscheidend mitbestimmen.
Bei den bisher publizierten Modellstudien u¨ber Gefrierprozesse im Bereich der Tro-
popause wurde meist die klassische Gefriertheorie zur Berechnung der Nukleationsraten
angewandt (Jensen et al., 1994a; Jensen und Toon, 1997; Lin et al., 2002). Die Anwendung
dieser Theorie ist jedoch mit großen Unsicherheiten verbunden, speziell bei heterogenem
Gefrieren. In der hier vorliegenden Arbeit kommt erstmals ein mikrophysikalisches Simula-
tionsmodell zum Einsatz, das die homogenen Nukleationsraten nicht auf klassischem We-
ge berechnet, sondern die von Koop et al. (2000) entwickelte Aktivita¨tsparametrisierung
verwendet (siehe oben). Zur Berechnung heterogener Nukleation wird auf eine Parametri-
sierung von Ka¨rcher und Lohmann (2003) zuru¨ckgegriffen, die eine zum Aktivita¨tsmodell
fu¨r homogenes Gefrieren konsistente Berechnung heterogener Nukleationsraten erlaubt.
Sowohl die klassische Gefriertheorie und die Probleme bei deren Anwendung, als auch die
in dieser Arbeit verwendeten Parametrisierungen fu¨r homogenes und heterogenes Gefrie-
ren werden in Kapitel 2 beschrieben.
Ein weiteres Ziel dieser Arbeit ist die Bestimmung der Beziehung zwischen unterschied-
lichen Gefrierprozessen bei der Zirrusbildung und der Wahrscheinlichkeitsverteilung der
relativen Feuchte. Zu diesem Zweck wird das verwendete mikrophysikalische Boxmodell im
Lagrange’schen Sinn entlang von atmospha¨rischen Trajektorien betrieben, welche auf Da-
ten des ECMWF-Modells basieren. Eine Beschreibung dieses mikrophysikalischen Modells
erfolgt in Kapitel 3. Wie bereits erwa¨hnt, werden zur Berechnung der Nukleationsraten in
den vorliegenden Zirrus-Simulationen Parametrisierungen verwendet, welche die Nukleati-
onsraten in Abha¨ngigkeit von der Wasseraktivita¨t der Aerosolpartikel und der Temperatur
beschreiben. Die Messungen von Koop et al. (2000), aus welchen diese Parametrisierun-
gen abgeleitet wurden, beziehen sich auf flu¨ssige Aerosolpartikel im Gleichgewicht mit
der Wasserdampfkonzentration der Luft. In der realen Atmospha¨re, speziell bei starken
vertikalen Luftbewegungen mit hohen Ku¨hlraten, treten jedoch Abweichungen von diesem
Gleichgewicht auf.
Die AIDA-Aerosolkammer des Forschungszentrums Karlsruhe erlaubt derartige reale
dynamische Bedingungen unter experimentellen Bedingungen nachzuvollziehen. In Kapi-
tel 4 werden numerische Simulationen von solchen AIDA-Experimenten fu¨r homogenes
Gefrieren pra¨sentiert, die im Rahmen des nationalen, von der Helmholtz-Gemeinschaft
deutscher Forschungszentren (HGF) gefo¨rderten Forschungsprojektes PAZI (Partikel und
Zirren) durchgefu¨hrt wurden. Als drittgenanntes Ziel soll durch den Vergleich der nume-
rischen Simulationen mit den Kammermessungen u¨berpru¨ft werden, inwieweit die Labor-
messungen von Koop et al. (2000) zum homogenen Gefrieren zur Simulation von Gefrier-
prozessen unter realen atmospha¨rischen Bedingungen anwendbar sind. Diese Simulationen
dienen aber auch zur detaillierten Interpretation der Kammermessungen und sie tragen
zum allgemeinen Versta¨ndnis der mikrophysikalischen Prozesse bei der Zirrusbildung bei.
7In-situ-Messungen von Wasserdampf und Temperatur haben gezeigt, daß in der obe-
ren Tropospha¨re und untersten Stratospha¨re ha¨ufig relative Feuchten weit oberhalb der
Eissa¨ttigung gefunden werden (Gierens et al., 2000; Jensen et al., 2001). Es ist jedoch
schwierig, aus in-situ-Messungen von Zirren Ru¨ckschlu¨sse auf die kritischen Gefrierfeuch-
ten zu ziehen, bei denen sich Zirren gebildet haben. Die Nukleation von Eiskristallen findet
na¨mlich auf sehr kurzen Zeitskalen (Minuten oder weniger) statt und flugzeuggetragene
Lagrange’sche Messungen (Messungen in Luftmassen, wo der Phasenu¨bergang stattfin-
det) der Zirrusbildung sind extrem schwierig durchzufu¨hren. Heymsfield und Miloshevich
(1995) und Heymsfield et al. (1998) haben bereits darauf hingewiesen, daß die maxi-
malen Feuchten gemessen in wolkenfreien Gebieten eine Untergrenze fu¨r die kritischen
Gefrierfeuchten bei der Zirrusbildung darstellen. In dieser Arbeit werden mit Hilfe von
mikrophysikalischen Simulationen entlang von Trajektorien Wahrscheinlichkeitsverteilun-
gen der relativen Feuchte in Bezug auf Eis innerhalb und außerhalb von Zirren ermittelt
und daraus Ru¨ckschlu¨sse auf Gefrierfeuchten und Bildungsmechanismen gezogen (Kapi-
tel 5). Es wird herausgearbeitet werden, von welchen Faktoren Feuchteverteilungen unter
Zirrusbedingungen kontrolliert werden.
Desweiteren wird erstmalig gezeigt, welchen Einfluß unterschiedliche Gefrierprozes-
se bei der Zirrusbildung auf diese Feuchteverteilungen ausu¨ben. Durch den Vergleich der
modellierten Feuchtestatistik mit in-situ-Messungen der relativen Feuchte wa¨hrend des eu-
ropa¨ischen Forschungsprojektes INCA (INterhemispheric differences in Cirrus properties
from Anthropogenic emissions) wird gezeigt, daß die kritischen relativen Feuchten bei der
Zirrusbildung direkt mit Hilfe von atmospha¨rischen Feuchtemessungen bestimmt werden
ko¨nnen. Es wird eine Antwort auf die Frage gegeben, ob bei den untersuchten Meßkampa-
gnen homogenes oder heterogenes Gefrieren der dominante Weg bei der Zirrusbildung war,
oder ob die Zirrusbildung aus einer Kombination von beiden Gefrierprozessen resultierte.
Weiter oben wurde bereits erwa¨hnt, daß ein Hauptgegenstand dieser Doktorarbeit das
Studium der relativen Bedeutung unterschiedlicher Gefriereigenschaften der Aerosolparti-
kel und der atmospha¨rischen Dynamik auf die Zirruseigenschaften ist. Die Ergebnisse sol-
cher Prinzipstudien werden in Kapitel 6 vorgestellt. Dabei werden die beiden Effekte von-
einander getrennt behandelt, d.h. die Untersuchung der Aerosol-Zirren-Wechselwirkung
erfolgt bei festgehaltener Dynamik, wa¨hrend bei einer Vera¨nderung der Dynamik die
Gefriereigenschaften der Partikel unvera¨ndert bleiben. Die Untersuchungen erfolgen auf
globaler und langfristiger Skala, indem ca. 10000 Langzeittrajektorien (3 Monate) betrach-
tet werden, welche im untersuchten Zeitraum die gesamte Nordhemispha¨re umspannen.
Mit Hilfe dieser Technik der gebietsfu¨llenden Trajektorien kann dann beispielswiese die
Auftrittsha¨ufigkeit von Zirren berechnet werden.
Der potentielle Einfluß von A¨nderungen der Anzahlkonzentration und der chemischen
Zusammensetzung des atmospha¨rischen Hintergrundaerosols auf die Zirruseigenschaften
ist nicht Gegenstand dieser Studie. Die Untersuchung der Aerosol-Zirren-Wechselwirkung
in dieser Arbeit bezieht sich lediglich auf den Einfluß von einer begrenzten Zahl von hete-
rogenen Gefrierkernen. Dabei ist der Typ von heterogenen Gefrierkernen (z.B. Ruß- oder
Staubpartikel) bzw. die chemische Struktur dieser Kerne nicht na¨her definiert. Weiter
wird von diesen Gefrierkernen angenommen, daß sie zu jeder Zeit an jedem Ort vorhan-
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den sind, d.h. es erfolgt keine saisonale oder regionale Verteilung dieser Partikel in der
Atmospha¨re, u¨ber welche nur sehr wenig bekannt ist. In-situ-Messungen (z.B. Rogers et
al., 1998) zeigen jedoch, daß die Anzahlkonzentrationen von effektiven Gefrierkernen im
Vergleich zum Hintergrundaerosol sehr gering sind. Die Untersuchungen erfolgen daher
dahingehend, daß eine geringe Zahl von festen Gefrierkernen angenommen wird, welche bei
einer vorgeschriebenen kritischen Gefrierfeuchte unterhalb der homogenen Gefrierfeuchten
gefrieren ko¨nnen. Dabei wird die angenommene Gefrierfeuchte der festen Partikel durch
in-situ-Messungen der relativen Feuchte in durch den Luftverkehr stark beeinflußten Ge-
bieten motiviert. Das bedeutet, in der vorliegenden Studie sind heterogene Gefrierkerne
u¨ber ihre Anzahl, Gro¨ße und Gefrierfeuchte definiert. Es wird daher gezeigt werden, inwie-
weit diese Gefrierkerne abha¨ngig von ihrer Anzahl die mikrophysikalischen Eigenschaften
der Zirren im Vergleich zu einer rein homogenen Zirrusbildung vera¨ndern ko¨nnen.
Der dynamische Einfluß auf die Zirrusbildung wird gezeigt, indem entlang der un-
tersuchten (synoptisch-skaligen) Trajektorien mesoskalige Temperatursto¨rungen in Form
von Schwerewellen angenommen werden. Wie weiter oben bereits ausgefu¨hrt wurde, gel-
ten mesoskalige Wellenbewegungen in der Atmospha¨re als ein kontrollierender Faktor bei
der Zirrusbildung. Die Eigenschaften dieser Wellen (Amplituden und Frequenzen) werden
durch die Analyse von in-situ-Messungen motiviert. In der vorliegenden Studie wird un-
tersucht, in welchem Umfang die Zirruseigenschaften modifiziert werden, wenn gegenu¨ber
einer rein synoptischen Ku¨hlung auf den Trajektorien diese mesoskaligen Wellen mit ho-
hen mittleren Ku¨hlraten angenommen werden. Eine Serie von Sensitivita¨tsstudien erlaubt
schließlich eine Bewertung des relativen Einflusses von Gefriereigenschaften der Aerosole
und atmospha¨rischer Dynamik.
Derartige Studien ko¨nnen derzeit nicht mit globalen atmospha¨rischen Zirkulations-
modellen durchgefu¨hrt werden. Das Wettervorhersagemodell des Europa¨ischen Zentrums
fu¨r mittelfristige Wettervorhersage (ECMWF, “European Center for Medium-range Wea-
ther Forecasts”) oder das Klimamodell ECHAM (ECMWF-Modell, HAMburg Version)
verwenden sehr unzureichende Parametrisierungen fu¨r die Zirrusbildung. Diese Modelle
unterstellen bereits die Bildung von Zirren, wenn die relative Feuchte Eissa¨ttigung erreicht
bzw. erstmals in einem Modellzeitschritt u¨bersteigt. Desweiteren werden durch die große
ra¨umliche und zeitliche Auflo¨sung der Prozesse in diesen globalen Modellen subskalige
Prozesse nur sehr unzureichend wiedergegeben. Wolkenauflo¨sende Modelle sind hingegen
zu komplex um sie fu¨r globale Studien heranzuziehen. Die hier verwendete Methode der
gebietsfu¨llenden Trajektorien stellt so einen vertretbaren Kompromiß dar.
Den Abschluß dieser Arbeit bildet die Zusammenfassung und Bewertung der Ergebnis-
se in Kapitel 7 mit einem Ausblick auf mo¨gliche weiterfu¨hrende Untersuchungen. Wesent-
liche Teile dieser Dissertation wurden bereits publiziert bzw. befinden sich in Begutach-
tung (Haag et al., 2003a,b; Ka¨rcher und Haag, 2003). Die hier vorgelegten Ergebnisse
wurden in enger Zusammenarbeit mit experimentellen Gruppen gewonnen (Mo¨hler et al.,
2003; Stro¨m et al., 2003).
Kapitel 2
Theoretischer Hintergrund
2.1 Partikelwachstum und Sedimentation
Wachstum flu¨ssige Aerosolpartikel Die zeitliche A¨nderung der Masse m eines Lo¨-



















gegeben. Fu¨r typische Temperatur- und Druckbedingungen in der oberen Tropospha¨re
und unteren Stratospha¨re kann der linke Term im Nenner von Gleichung (2.1), welcher
den Wa¨rmefluß zwischen Tropfen und dem umgebenden Gas aufgrund von freiwerdender
Kondensationswa¨rme auf der Partikeloberfla¨che beru¨cksichtigt, vernachla¨ssigt werden, da
er um mehr als eine Gro¨ßenordnung kleiner ist als der rechte Term (siehe Tab. 2.1).
Gleichung (2.1) vereinfacht sich dann zu
dm
dt
' 4pirDβMw (p∞,w − psat,w)
R∗T
. (2.2)
In (2.2) ist p∞,w der Partialdruck des Wasserdampfes in der Umgebung eines Tropfen, psat,w
der Sa¨ttigungsdampfdruck von Wasser u¨ber der Partikeloberfla¨che, T die Temperatur, R∗
Tabelle 2.1: Betrag der Terme im Nenner von Gleichung (2.1) bei einer Temperatur T und
einem Druck p.
T p Term 1 Term 2
210 K 200 hPa 1.4 ×107 9.7 ×108
220 K 250 hPa 3.7 ×107 1.0 ×109
230 K 300 hPa 8.9 ×107 1.1 ×109
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mit demMassenakkomodationskoeffizienten α, der mittleren thermischen Geschwindigkeit















kontrolliert dabei den U¨bergangsbereich zwischen zwei verschiedenen Wachstumsregimen.
Bei sehr kleinen Knudsenzahlen Kn = λ/r, d.h. wenn der Tropfenradius im Vergleich zur
mittleren freien Wegla¨nge λ der Moleku¨le sehr groß ist (Kn → 0, β → 1), findet das
Wachstum der Tropfen ausschließlich diffusionsbestimmt statt (diffusives Regime, engl.
“continuum regime”). Dabei wird jedes H2O-Moleku¨l das die Aerosole erreicht angelagert,
wobei der limitierende Faktor bei der Anlagerung der Transport der Teilchen zu den
Tropfen ist, welcher durch die Diffusion bestimmt wird. Bei sehr kleinen Tropfenradien
(Kn  1, β  1) verhalten sich die Tro¨pfchen selbst wie Gasteilchen, und das Wachstum
findet durch Anlagerung von H2O-Moleku¨len statt, die das Tro¨pfchen entsprechend der
kinetischen Gastheorie treffen (kinetisches Regime, engl. “free molecule (kinetic) regime”).
Diese beiden Wachstumsbereiche werden durch einen U¨bergangsbereich verbunden (Kn ∼
1), in dem sich der Wachstumsprozeß kontinuierlich von einem Grenzfall zum anderen
a¨ndert (U¨bergangsregime, engl. “transition regime”).
Zufolge Gleichung (2.2) kondensiert auf bzw. verdunstet Wasser von der Oberfla¨che
von flu¨ssigen Aerosolpartikeln aufgrund eines Konzentrationsgradienten des Wasserdamp-







ist. In Gleichung (2.6) ist σs/a die Oberfla¨chenspannung an der Grenzfla¨che Flu¨ssig-
keit/Luft und ρw die Dichte von Wasser. Die Wasseraktivita¨t aw = pe,s/pe,w ist das
Verha¨ltnis von Sa¨ttigungsdampfdruck von Wasser pe,s u¨ber einer Lo¨sung zu Sa¨ttigungs-
dampfdruck pe,w u¨ber einer reinen (planen) Wasseroberfla¨che. Fu¨r Gemische, etwa bina¨re
H2SO4/H2O-Lo¨sungstropfen, ist aw < 1 (Lo¨sungseffekt). Die Berechnung von aw erfolgt
mittels thermodynamischer Modelle. Fu¨r reines Wasser ist aw = 1 und Gleichung (2.6)
degeneriert zur Kelvingleichung, welche die Erho¨hung des Sa¨ttigungsdampfdruckes u¨ber
einer gekru¨mmten Oberfla¨che gegenu¨ber dem Dampfdruck von Wasser u¨ber einer planen
Oberfla¨che beschreibt (Kru¨mmungseffekt).
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Den Zusammenhang zwischen der zeitlichen A¨nderung der Tropfenmasse und der







wobei ρp die Tropfendichte ist. Kombiniert man (2.1) mit (2.7) erha¨lt man die Wachs-





(p∞,w − psat,w) . (2.8)
Aus Gleichung (2.8) geht hervor, daß dr/dt ∝ 1/r ist, d.h. in einer Population von ver-
schieden großen Aerosolpartikeln wachsen die kleinen Tropfen schneller als die großen.
Wachstum von Eiskristallen Kondensation auf festen Oberfla¨chen wird als Deposi-
tion bezeichnet. Um das Depositionswachstum von Eiskristallen durch Anlagerung von





(p∞,w − psat,i) . (2.9)
Dabei ist psat,i der H2O-Sa¨ttigungsdampfdruck u¨ber einer gekru¨mmten Eisoberfla¨che. An
die Stelle des Radius r in (2.2) tritt der Faktor κ. Er wird als Kapazita¨tsfaktor bezeichnet
und beru¨cksichtigt die mo¨gliche nicht-spha¨rische Form von Eiskristallen.
Fu¨r spha¨rische Eiskristalle gilt κ = r. Fu¨r nicht-spha¨rische Partikel ha¨ngt der Kapa-
zita¨tsfaktor von der Kristallform ab. Fu¨r die Simulation der kleinen (einige µm) Eiskri-
stalle in der AIDA-Aerosolkammer (Kapitel 4) werden spha¨rische Partikel angenommen.
Fu¨r die Simulation von gro¨ßeren (bis einige 100 µm) Eiskristallen in Zirruswolken in Ka-
pitel 6 werden hexagonale Sa¨ulen mit einem Aspektverha¨ltnis A = l/d = 3 angenommen,
wobei l die Sa¨ulenho¨he ist und d der Sa¨ulendurchmesser. Jacobson (1999) gibt fu¨r den













Sedimentieren große Eiskristalle in der Atmospha¨re, findet eine erho¨hte Deposition von
Wasserdampfmoleku¨len auf jener Oberfla¨che statt, welche der Fallrichtung zugewandt ist.
Diesem Umstand wird durch den sogenannten Ventilationsfaktor φ in Gleichung (2.9)
beru¨cksichtigt. Wie κ ist φ von der Kristallform abha¨ngig. Pruppacher und Klett (1997)
geben eine Parametrisierung fu¨r φ fu¨r sa¨ulenfo¨rmige Eiskristalle als Funktion der Reynolds-
zahl Re und der Schmidtzahl Sc = γa/D (Verha¨ltnis kinematische Viskosita¨t der Luft γa
zu Diffusionskoeffizient von H2O-Moleku¨len in Luft D) an:
φ = 1− 0.00688 X + 2.39402 X2 + 0.73409 X3 + 0.73911 X4 , (2.11)






Es gilt fu¨r die Reynoldszahl
logRe = Bo +B1Y +B2Y
2 +B3Y
3 , (2.13)





Die Parameter Bo, B1, B2 und B3 in (2.13) sind vom Aspektverha¨ltnis A abha¨ngig (Werte
fu¨r A = 3, siehe Mu¨ller und Peter (1992)). In Gleichung (2.14) ist mi die Masse eines
Eiskristalles, ηa die dynamische Viskosita¨t der Luft und ρa die Luftdichte.
Sedimentation von Eiskristallen Bestehen Zirruswolken aus großen Eiskristallen
(> 20 µm, siehe Ende des Abschnitts) spielt Sedimentation eine wichtige Rolle. Die zeit-
liche Entwicklung der Eiskristallgro¨ßenverteilung und des Eiswassergehaltes kann von ihr
stark beeinflußt werden. Die Fallgeschwindigkeit der Partikel ist sowohl von der Parti-
kelgro¨ße als auch von der Partikelform abha¨ngig, wobei zwei Fall-Regime unterschieden
werden.
Bei sehr kleinen Eispartikeln mit dem Radius r (Stokes-Cunningham-Regime) ist die
Fallgeschwindigkeit vs durch
vs =
2r2g (ρi − ρa)C
9ηaf1
(2.15)
gegeben (Pruppacher und Klett, 1997; Toon et al., 1989). Dabei ist g die Schwerebeschleu-
nigung und ρi die Dichte von Eis. Der Cunnigham-Korrekturfaktor




1.246Kn + 0.42Kn + e
−0.87/Kn) (2.16)
beru¨cksichtigt das Schlu¨pfverhalten der Partikel im Gas und mit Hilfe der Faktoren f1
und f2 auch die Partikelform. Fu¨r spha¨rische Eispartikel ist f1 = f2 = 1, fu¨r hexago-
nale Sa¨ulen mit einem Aspektverha¨ltnis A = 3 ist f1 = 1.12 und f2 = 0.58248 (Mu¨ller
und Peter, 1992). Gleichung (2.15) gilt fu¨r Reynoldszahlen Re < 0.01, das entspricht
Eispartikelgro¨ßen < 10 µm.
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Abb. 2.1: Sedimentationsgeschwindigkeit von Eispartikeln in Abha¨ngigkeit von der Partikel-
gro¨ße. Im Oseen-Best-Regime (siehe Gleichung (2.17)) wurden hexagonale Sa¨ulen mit einem
Aspektverha¨ltnis von A = 3 angenommen. Der Radius auf der x-Achse bezieht sich dann auf
eine volumena¨quivalente Spha¨re.
In Gleichung (2.17) ist d der Sa¨ulendurchmesser der Eiskristalle. Fu¨r die Reynoldszahl
Re von hexagonalen Eissa¨ulen gilt hier wieder die Beziehung (2.13).
Abbildung 2.1 zeigt die mit Hilfe der Gleichungen (2.15) und (2.17) berechnete Sedi-
mentationsgeschwindigkeit vs fu¨r Eispartikel in Abha¨ngigkeit von der Gro¨ße der Partikel
und fu¨r typische Temperatur- und Druckbedingungen in der oberen Tropospha¨re und un-
teren Stratospha¨re. Aus Abb. 2.1 geht hervor, daß die Fallgeschwindigkeit hauptsa¨chlich
stark von der Partikelgro¨ße abha¨ngig ist. Weiter besteht eine geringe Abha¨ngigkeit vom
Luftdruck bzw. der Ho¨he.
Wird eine typische vertikale Ausdehnung von Zirren in der Bildungsphase von ∼ 100 m
und eine Bildungszeit von ∼ 30 min angenommen, dann mu¨ßten zufolge Abb. 2.1 die
Eispartikel ∼ 20 µm groß sein, damit sie in der Bildungsphase die Strecke von 100m
durchfallen ko¨nnen. Aus diesem Grund beginnt Sedimentation bei der Zirrusbildung dann
eine Rolle zu spielen, wenn die Eiskristallgro¨ßen in diesen Gro¨ßenbereich gelangen. Dies
betrifft speziell optisch du¨nne Zirren, bei welchen wenige, aber dafu¨r große Eiskristalle
vorliegen.
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2.2 Klassische Gefriertheorie
Die Bildung von Eispartikeln kann entweder durch homogenes Gefrieren von flu¨ssigen
Lo¨sungstropfen erfolgen oder durch feste, unlo¨sliche Teilchen initiiert werden (heterogenes
Gefrieren). Die unlo¨slichen Bestandteile ko¨nnen in wa¨ßrige Aerosolpartikel eingelagert sein
oder eine weitgehend trockene Oberfla¨che besitzen. Nachfolgend wird in groben Zu¨gen
die klassische Gefriertheorie vorgestellt, wobei nur die wesentlichsten Punkte angefu¨hrt
werden. Eine ausfu¨hrliche Herleitung dieser Theorie findet sich bei Pruppacher und Klett
(1997).
Homogenes Gefrieren Der Phasenumwandlung beim Gefrieren liegt eine a¨hnliche
Theorie zugrunde wie der Kondensation von Tropfen aus der Gasphase (Nukleation von
Aerosolen aus der Gasphase). Bei der Nukleation von flu¨ssigen Tropfen aus der Gasphase
muß U¨bersa¨ttigung (Sa¨ttigungsverha¨ltnis S = p∞,w/psat,w > 1) herrschen, d.h. der Parti-
aldruck des Wasserdampfes muß gro¨ßer sein als der Sa¨ttigungsdampfdruck. Je ho¨her die
U¨bersa¨ttigung, desto gro¨ßer ist dann die Wahrscheinlichkeit, daß sich ein sogenannter Clu-
ster bzw. kritischer Keim bildet, da mit zunehmender U¨bersa¨ttigung der kritische Radius
fu¨r die Bildung eines stabilen (wachstumsfa¨higen) Keimes aufgrund des Kelvin-Effektes
(siehe Gleichung 2.6) abnehmen kann.
A¨hnlich ist nun beim homogenen Gefrierprozeß eine ausreichende Unterku¨hlung der
Tropfen notwendig, damit sich in der Flu¨ssigkeit ein stabiler Eiskeim bilden kann, gefolgt
von der raschen Kristallisation des gesamten Tropfens. Dabei ist die homogene Nukleation
eines solchen Eiskeimes ein stochastischer Prozeß, d.h. die Bildung eines Eiskeimes ha¨ngt
nicht von der Anzahl der Versuche ab, sondern hat zufa¨lligen Charakter. Die Nukleati-
onsrate J beschreibt die je Volumen- und Zeiteinheit neugebildeten Eiskeime. Pruppacher















In (2.18) ist k die Boltzmann-Konstante, h die Planck-Konstante und Nc die Anzahl der
Moleku¨le in Kontakt mit der Oberfla¨che eines Eiskeimes. Aus Gleichung (2.18) geht her-
vor, daß bei der Eisnukleation zwei Energiebarrieren u¨berwunden werden mu¨ssen. Die
freie Energie oder Keimbildungsenergie ∆Fg ist jene Arbeit, die gegen die Grenzfla¨chen-
spannung σi/w zwischen den beiden Phasen fest (Index i) und flu¨ssig (Index w) aufge-
bracht werden muß, um die Oberfa¨che eines Eiskeimes zu vergro¨ßern. Sie ist daher von
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Der Logarithmus ln(To/Te) ist hier ein Maß fu¨r die Tropfenunterku¨hlung. To ist die aktu-
elle Temperatur, Te ist die thermodynamische Gleichgewichtstemperatur beim Schmelzen
(273.15 K). Eine Na¨herung ist hier, daß die latente Schmelzwa¨rme Lm und die Dichte von
Eis ρi u¨ber das Temperaturintervall To bis Te gemittelt ist. Zufolge (2.20) kann ein nuklei-
erter Eiskeim weiter anwachsen, wenn sein Radius r > rg ist, bzw. muß die Unterku¨hlung
mit abnehmendem Keimradius zunehmen, damit der Keim wachstumsfa¨hig ist. Neben der
freien Energie tritt als zweite Energiebarriere beim Phasenu¨bergang flu¨ssig auf fest die
Aktivierungsenergie ∆Fact auf. Diese Energie muß von den Moleku¨len bei der Diffusion
durch die Phasengrenze aufgebracht werden.
Der kinetische Vorfaktor vor dem Exponenten in Gleichung (2.18) zeigt nur eine kleine
Abha¨ngigkeit von der Temperatur und hat einen relativ geringen Einfluß auf die Nuklea-
tionsraten (Pruppacher und Klett, 1997). Die große Schwierigkeit bei der Anwendung
der klassischen Gefriertheorie in mikrophysikalischen Simulationsmodellen ist die Bestim-
mung der beiden Energien ∆Fg und ∆Fact zur Ermittlung der Nukleationsrate J mit Hilfe
von Gleichung (2.18). Die freie Energie ∆Fg la¨ßt sich im Prinzip mit der Gleichung (2.19)
berechnen. Dabei ist die wichtige Gro¨ße die Grenzfla¨chenspannung. Fu¨r reines Wasser ist
σi/w noch gut untersucht (Pruppacher und Klett, 1997). Fu¨r Gemische wie z.B. bina¨re
H2SO4/H2O-Lo¨sungstropfen gibt es jedoch keine Labormessungen fu¨r die Grenzfla¨chen-
spannung σi/s der extrem kleinen (einige nm) Kerne. Ha¨ufig wird daher σi/s u¨ber die
Grenzfla¨chenspannungen von planen Schwefelsa¨urelo¨sungen σs/a und von Eis σi/a in Kon-
takt mit Luft angena¨hert (Tabazadeh et al., 1997). Diese Grenzfla¨chenspannungen sind
jedoch auch nur in einem begrenzten Temperatur- und Konzentrationsbereich vermessen,
weshalb fu¨r typische Bedingungen in der oberen Tropospha¨re und unteren Stratospha¨re
die Werte extrapoliert werden mu¨ssen.
Eine weitere große Unsicherheit bei der Berechnung der klassischen Nukleationsraten
stellt die Bestimmung der Aktivierungsenergie ∆Fact dar. In vielen Arbeiten wird ∆Fact
ha¨ufig aus der Selbstdiffusion oder der Viskosita¨t der Flu¨ssigkeit berechnet (Pruppacher
und Klett, 1997). Bei dieser Methode muß jedoch bei starken Unterku¨hlungen ∆Fact zu
niedrigen Temperaturen extrapoliert werden, was zu einer Unterscha¨tzung der berech-
neten Nukleationsraten fu¨hrt. Deshalb haben Pruppacher und Klett (1997) eine neue
Methode vorgestellt, bei der ∆Fact mit Hilfe von experimentell bestimmten Nukleations-
raten bestimmt wird. Bei dieser Methode wird dann ∆Fact so angepaßt, daß die mit Hilfe
von Gleichung (2.18) berechneten Nukleationsraten mit den gemessenen Raten u¨berein-
stimmen (siehe dazu auch Jensen et al., 1994a; Tabazadeh et al., 1997).
Heterogenes Gefrieren Im Unterschied zum homogenen Gefrieren findet bei der hete-
rogenen Nukleation von Eis die Eiskeimbildung an der Oberfla¨che eines festen Aerosolteil-
chen statt. In der Atmospha¨re ko¨nnen derartige Gefrier- oder Eiskerne (IN, “ice nuclei”)
z.B. Rußpartikel oder Mineralstaub sein.
Heterogenes Gefrieren kann auf unterschiedlichem Wege stattfinden. Beim Depositi-
onsgefrieren nukleieren Eiskeime aus der Gasphase an der Oberfla¨che der IN durch De-
position von Wasserdampf. Kondensationsgefrieren findet statt, wenn die Luft bezu¨glich
Wasser u¨bersa¨ttigt ist. Das IN wirkt dabei als Kondensationskern und initiiert wa¨hrend
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der Kondensation den Gefrierprozeß. Kollidiert ein IN mit einem unterku¨hlten Tropfen
und wird dabei ein Gefrierprozeß ausgelo¨st, wird dies als Kontaktgefrieren bezeichnet.
Es bleibt als letzte Mo¨glichkeit das sogenannte Immersionsgefrieren, bei dem ein IN in
einem Lo¨sungstropfen eingebettet ist. Bei der Bildung von kalten Zirren im Bereich der
Tropopause sind die drei erstgenannten Prozesse von untergeordneter Bedeutung. Das
Immersionsgefrieren kann in dieser Region als der dominierende heterogene Gefrierme-
chanismus angesehen werden (Ka¨rcher und Lohmann, 2003).
Da bei der heterogenen Eisnukleation die Moleku¨le auf einer bereits bestehen Ober-
fla¨che deponiert werden, wird die notwendige Keimbildungsenergie herabgesetzt. Daher
sind beim heterogenen Gefrieren geringere Tropfenunterku¨hlungen notwendig. Die fu¨r
die homogene Nukleation geltende Keimbildungsenergie ∆Fg,hom (siehe Gleichung (2.19))
wird im heterogenen Fall folgendermaßen modifiziert (Pruppacher und Klett, 1997):
∆Fg,het = ∆Fg,hom f (m,x) . (2.21)
Der Faktor f (m,x) wird als Fletcher-Korrekturterm bezeichnet (Fletcher, 1962). Er ist
abha¨ngig von x = rIN/rg mit rIN dem Radius des festen Gefrierkernes und rg dem kriti-
schen Eiskeimradius, und dem sogenannten Kontaktparameter m. Der Parameter m ist
der Kosinus des Kontaktwinkels Θ:




In (2.22) ist σIN/w die Grenzfla¨chenspannung IN gegen Flu¨ssigkeit, σIN/i die Spannung
IN gegen Eis und σi/w gilt fu¨r Eis gegen Flu¨ssigkeit. Der Faktor f (m,x) folgt aus der
Kontaktgeometrie des Eiskeimes zum IN. Er ist ein Maß dafu¨r, wie geeignet bestimmte
feste Teilchen als Gefrierkerne sind. Gerade hier liegt die beschra¨nkte Anwendbarkeit der
klassischen Gefriertheorie fu¨r heterogenes Gefrieren. Die Oberfla¨chenbeschaffenheit und
chemische Struktur der Gefrierkerne in der oberen Tropospha¨re und unteren Stratospha¨re
ist na¨mlich weitgehend unbekannt. Speziell die Morphologie der Gefrierkerne spielt aber
eine große Rolle bei der Initiierung der Eisphase. So kann aufgrund von “aktiven Stellen”
an der Oberfla¨che der Kerne die Gefrierwahrscheinlichkeit stark erho¨ht sein (Pruppacher
und Klett, 1997). Allgemein sind die verschiedenartigen Eigenschaften von Gefrierkernen
zu kompliziert, um in die klassische Gefriertheorie eingehen zu ko¨nnen. Die Oberfla¨chen-
spannungen σIN/w und σIN/i fu¨r die Gefrierkerne sind praktisch nicht zu bestimmen. Eine
quantitative Bestimmung von heterogenen Nukleationsraten auf diesem Wege ist daher
nur unter einer Vielzahl von Annahmen und unter großen Vorbehalten mo¨glich.
Aufgrund der genannten Probleme beschra¨nkt man sich bei Experimenten auf einfa-
chere Modelle, um den heterogenen Gefrierprozeß zu beschreiben. Pruppacher und Klett
(1997) weisen dabei darauf hin, daß der heterogene Gefrierprozeß mit Hilfe von zwei un-
terschiedlichen Hypothesen beschrieben werden kann: Bei der stochastischen Hypothese
wird angenommen, daß ein fester Gefrierkern im Tropfen zwar die Wahrscheinlichkeit
des Eiskeimbildung erho¨ht, die stochastische Natur des Prozesses aber davon unberu¨hrt
bleibt. Bei dieser Hypothese sollte sich also bei einer bestimmten Temperatur nach einer
gewissen Zeit die gleiche statistische Verteilung der gefrorenen Tropfen zeigen wie bei der
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homogenen Nukleation. Auf der anderen Seite geht die singulare Hypothese davon aus, daß
jeder einzelne IN eine charakteristische Temperatur hat, bei der der Gefrierprozeß initiiert
wird, d.h. der Gefrierprozeß ist nur von der Gefriertemperatur der Eiskerne abha¨ngig. Die
Anzahl der gefrorenen Tropfen wird dadurch unabha¨ngig von der Zeit.
2.3 Aktivita¨tsparametrisierung fu¨r homogenes
Gefrieren
Wie in Abschnitt 2.2 erwa¨hnt wurde, besteht bei der Anwendung der klassischen Ge-
friertheorie die Schwierigkeit, in Abha¨ngigkeit von der chemischen Zusammensetzung der
flu¨ssigen Aerosolpartikel Gro¨ßen wie die Grenzfla¨chenspannung σi/w und die Aktivierungs-
energie ∆Fact zu bestimmen. Zudem werden diese Gro¨ßen meist bei relativ hohen Tempe-
raturen gemessen, weshalb bei einer Simulation von Zirren extrapoliert werden muß und
dadurch Fehler auftreten.
Koop et al. (2000) haben in einer Reihe von Labormessungen die kritische U¨bersa¨tti-
gung scr = Scr − 1 in Bezug auf Eis gemessen, bei der homogene Nukleation in un-
terku¨hlten Lo¨sungstropfen initiiert wird, wobei eine Vielzahl von verschiedenen bina¨ren
und terna¨ren Lo¨sungen untersucht wurde. Dabei hat sich u¨berraschenderweise gezeigt,
daß die Abha¨ngigkeit von scr von der Temperatur fu¨r alle untersuchten Aerosoltypen
a¨hnlich war, scr also unabha¨ngig von der chemischen Natur der Lo¨sungen ist. Koop et
al. (2000) haben deshalb eine Parametrisierung fu¨r die homogene Nukleationsrate Jhom
entwickelt, in welcher Jhom nur eine Funktion der U¨bersa¨ttigung und der Temperatur ist,
oder a¨quivalent nur von der Wasseraktivita¨t der Aerosolpartikel abha¨ngig ist.
Das Sa¨ttigungsverha¨ltnis der Luft in Bezug auf Eis kann auch u¨ber die Wasseraktivita¨t

















In (2.23) ist aiw die Wasseraktivita¨t einer Lo¨sung im Gleichgewicht mit Eis, fu¨r die in
Abha¨ngigkeit von der Temperatur T (in K) gilt (Koop et al., 2000):
aiw = exp
(




Fu¨r die homogene Nukleationsrate (in cm−3 s−1) gilt nun:
log (Jhom) = −906.7 + 8502∆aw − 26924 (∆aw)2 + 29180 (∆aw)3 , (2.26)
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mit
∆aw = aw − aiw . (2.27)
Diese Parametrisierung der Nukleationsrate in Abha¨ngigkeit von ∆aw,
Jhom = Jhom (∆aw) , (2.28)
hat nun bei der Anwendung in mikrophysikalischen Modellen den Vorteil, daß die tempe-
ratur- und konzentrationsabha¨ngige homogene Nukleationsrate relativ einfach mit Hilfe
von (2.26) berechnet werden kann. Ist naer eine bestimmte Anzahl monodisperser Lo¨sungs-
tropfen mit dem Volumen V , dann gilt fu¨r die Anzahl der Eispartikel nice, die im Zeitin-
tervall t = 0 bis t gebildet werden (Pruppacher und Klett, 1997):
nice = naer [1− exp (−V Jhomt)] . (2.29)
Der Faktor
P = 1− exp (−V Jhomt) ∝ V (2.30)
wird auch als Gefrierwahrscheinlichkeit bezeichnet. Je gro¨ßer V , desto gro¨ßer die Wahr-
scheinlichkeit P der Eiskeimbildung mit anschließender Kristallisation des Tropfen (Volu-
meneffekt). Das Produkt ω = V Jhom wird als Gefrierrate bezeichnet (in s
−1). Die kritische
U¨bersa¨ttigung scr bezogen auf Eis in Abha¨ngigkeit von der Temperatur und der Partikel-
gro¨ße kann mit Hilfe von (2.26) berechnet werden, wenn gilt:
ω∆t = V Jhom∆t =
4pi
3
r3Jhom∆t = 1 . (2.31)
Lo¨st man (2.31) nach aw auf, erha¨lt man scr aus (2.23). Setzt man fu¨r ∆t = 1 sec, dann
ist scr jene kritische U¨bersa¨ttigung, bei der ein Partikel mit der Radius r im Zeitraum von
1 sec gefriert. Setzt man ∆t = 1 min, bezieht sich scr auf eine Gefrierdauer von 1 min.
Abbildung 2.2 zeigt das kritische Sa¨ttigungsverha¨ltnis Scr fu¨r verschiedene Partikelgro¨ßen
und Temperaturen berechnet mit Hilfe von (2.31). Als Folge des Volumeneffektes gefrieren
bei gleicher Temperatur große Lo¨sungstropfen homogen bei geringeren U¨bersa¨ttigungen
als kleine. Weiter prognostiziert die Aktivita¨tsparametrisierung von Koop et al. (2000),
daß Scr zunimmt, wenn die Temperatur abnimmt.
Bei den Gefrierexperimenten von Koop et al. (2000), auf welchen die vorgestellte Akti-
vita¨tsparametrisierung fu¨r die Nukleationsraten basiert, wurden stets monodisperse Trop-
fen im Gleichgewicht mit der H2O-Gasphase untersucht. Bei polydisperen Aerosolen und
bei starken Ku¨hlraten in der realen Atmospha¨re ko¨nnen jedoch deutliche Abweichungen
von diesem Gleichgewicht vorkommen. Trotzdem kann diese Parametrisierung sehr gut
zur Simulation von Zirrusbildung in der realen Atmospha¨re angewandt werden, da sie
von der aktuellen Aktivita¨t aw der Aerosolpartikel abha¨ngt (und nicht von der relativen
Feuchte). Dies wird anhand der Simulationen in Kapitel 4 gezeigt.
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Abb. 2.2: Kritisches Sa¨ttigungsverha¨ltnis Scr in Bezug auf Eis fu¨r homogenes Gefrieren von
Lo¨sungstropfen nach Koop et al. (2000). Die Kurven beziehen sich auf monodisperse Partikel
mit unterschiedlichen Radien, die innerhalb 1 min gefrieren.
2.4 Anpassung fu¨r heterogenes Gefrieren
Eine Berechnung der heterogenen Nukleationsraten Jhet in numerischen Modellen mit
Hilfe der klassischen Gefriertheorie ist mit großen Schwierigkeiten und Unsicherheiten
verbunden (siehe Abschnitt 2.2). Basierend auf der Aktivita¨tsparametrisierung von Koop
et al. (2000) haben deshalb Ka¨rcher und Lohmann (2003) eine relativ einfache Methode
vorgestellt, heterogene Nukleationsraten in numerischen Modellen konsistent zur Akti-
vita¨tsparametrisierung fu¨r die homogene Nukleation zu berechnen.
Prinzipiell lassen sich die kritischen U¨bersa¨ttigungen bzw. Gefrierfeuchten mit Hilfe
von Messungen bestimmen (siehe Kapitel 5). Es braucht aber entsprechende Formulie-
rungen fu¨r Jhet, um Eisinitiierung und Eispartikelwachstum (Wolkenbildung) in numeri-
schen Modellen prognostizieren zu ko¨nnen. Hier setzt die Parametrisierung von Ka¨rcher
und Lohmann (2003) an: Wird das kritische Sa¨ttigungsverha¨ltnis Shetcr , bei der heteroge-
nes Gefrieren einsetzt, vorgeschrieben, kann die diesem Wert entsprechende heterogene
Nukleationsrate berechnet werden. Dies geschieht, indem die Wasseraktivita¨t ahomw , mit
welcher Aerosole homogen bei Shomcr gefrieren, um einem Betrag δaw verringert wird, so
daß Gefrieren bereits bei Shetcr < S
hom
cr einsetzt. Dabei gilt:
ahetw + δaw − aiw ≡ ahomw − aiw = ∆aw = const ; (2.32)
Letztere Beziehung ist durch die Messungen von Koop et al. (2000) begru¨ndet. Mit Shomcr =















Fu¨r aiw gilt Gleichung (2.25). Die heterogene Nukleationsrate ist nun gegeben durch:
Jhet (aw, T ) = ∆ · Jhom (aw + δaw, T ) . (2.34)
Fu¨r Jhom in (2.34) gilt die Gleichung (2.26). Der Faktor ∆ ' 30 nm beru¨cksichtigt die
verschiedenen Vorfaktoren in den Formulierungen fu¨r die Nukleationsraten fu¨r homogenes
und heterogenes Gefrieren (Ka¨rcher und Lohmann, 2003). Im Fall von Immersionsgefrie-
ren, wo die heterogene Nukleation an der Oberfla¨che eines im Tropfen eingefangenen
Gefrierkernes stattfindet, gleichzeitig aber auch homogene Nukleation in der umgebenden




4pi (r3 − r3c )
3
Jhom . (2.35)
In Gleichung (2.35) ist rIN der Radius des unlo¨slichen heterogenen Gefrierkernes in einem
Lo¨sungstropfen mit dem Radius r. Angenommen wird hier, daß heterogene und homogene
Nukleation voneinander unabha¨ngig agieren. Fu¨r den Grenzfall rIN  r reduziert sich
(2.35) auf homogenes Gefrieren. Der Fall rIN → r (trockener Gefrierkern) kann als grobe
Na¨herung fu¨r Depositionsgefrieren verstanden werden, bei der sich die Keime sehr rasch
u¨ber die gesamte Oberfla¨che des Gefrierkernes ausbreiten.
Kapitel 3
Modellsystem APSC
3.1 Allgemeines und Hauptmerkmale
Fu¨r die numerischen Simulationen in der vorliegenden Arbeit kommt das DLR-eigene
Modellsystem APSC zum Einsatz. Es handelt sich hierbei um einen Simulationscode, der
im Rahmen der Arbeit je nach Anwendungsform entweder als Boxmodell fu¨r stationa¨re
Luftmassen oder fu¨r experimentell bestimmte thermodynamische Bedingungen in einer
Aerosolkammer betrieben wird (siehe Kapitel 4), oder im Lagrange’schen Sinn entlang
von atmospha¨rischen Trajektorien (siehe Kapitel 5 und 6) verwendet wird. Neben mikro-
physikalischen und dynamischen Prozessen ko¨nnen auch eine Gasphasenchemie fu¨r die
Aerosol-Vorla¨ufergase, Entrainment- und Detrainmentprozesse (Vermischung) und opti-
sche Partikeleigenschaften behandelt werden. Das Modell hat eine modulare Struktur,
d.h. die einzelnen Prozesse werden in getrennten Modulen innerhalb eines Zeitschrittes
nacheinander berechnet. Ist c beispielsweise die Anzahlkonzentration der H2O-Moleku¨le in
der Gasphase, dann ist im Modell die zeitliche A¨nderung dieser Konzentration die Summe




























Dieser Modellaufbau hat den Vorteil, daß durch einfaches Ein- oder Ausschalten von Mo-
dulen in den Simulationen die behandelten Prozesse gewa¨hlt werden ko¨nnen. Fu¨r die
Simulationen in dieser Arbeit spielen nur mikrophysikalische und dynamische Prozesse
eine Rolle. Nachfolgend werden daher nur jene Modelleigenschaften und Modellteile be-
schrieben, welche fu¨r diese Arbeit von Bedeutung sind.
3.1.1 Partikeltypen
Im Modell werden grundsa¨tzlich zwei Partikeltypen unterschieden: flu¨ssige Aerosolpartikel
und Eispartikel, wobei der Einschluß von festen Kernen wie Rußpartikel in den flu¨ssigen
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Aerosolen mo¨glich ist. Flu¨ssige Partikel sind entweder reine Wassertropfen oder Gemi-
sche bestehend aus maximal fu¨nf Lo¨sungskomponenten (H2O/H2SO4/HNO3/HCl/HBr-
Gemische). Bei der Simulation von Gefrierprozessen werden dann die gefrorenen Lo¨sungs-
tropfen als eigener Partikeltyp (Eiskristalle) behandelt. Bei den Aerosolkomponenten wird
im Modell unterschieden zwischen flu¨chtigen Substanzen, welche durch Kondensation und
Verdunstung in die Aerosolphysik involviert sind und daher sowohl in gasfo¨rmiger als auch
partikula¨rer Form vorkommen (beispielsweise H2O und HNO3 bei terna¨ren Lo¨sungen),
weiter nichtflu¨chtige aber chemisch aktive Substanzen wie H2SO4 in kondensierter Phase
unter Temperaturbedingungen der oberen Tropospha¨re und unteren Stratospha¨re, und
daneben noch ausschließlich feste Substanzen wie beispielsweise Ruß. Bei den flu¨chtigen
Substanzen kann die Konzentration in den verschiedenen Phasen unabha¨ngig voneinander
initialisiert werden.
3.1.2 Gro¨ßenverteilung und Gitterstrukturen
Diskretisierung Im Fall von bina¨ren H2SO4/H2O-Lo¨sungstropfen erfolgt die Initiali-
sierung der Gro¨ßenverteilung der Aerosolpartikel als Lognormalverteilung mit den Input-
parametern trockene H2SO4-Masse, Massen-Medianradius rm und geometrische Standard-
abweichung σ, wobei eine trimodale Initialisierung mit Nukleationsmode, Akkumulations-
mode und einer Grobpartikelmode mo¨glich ist. Die Gro¨ßenverteilung wird beginnend mit
einem Minimalradius rmin der Partikel u¨ber eine Anzahl NB von Gro¨ßenbins diskretisiert,
wobei die Diskretisierung nach einem konstanten Volumenverha¨ltnis Vrat erfolgt, d.h. das
initialisierte Volumen der Partikel in einem bestimmten Gro¨ßenbin vi ist immer gleich
dem Volumen der Partikel im na¨chst kleineren Bin vi−1 multipliziert mit den Volumen-
verha¨ltnis Vrat:
vi = Vratvi−1 . i = 1, ....., NB (3.2)





In (3.3) ist vi,hi das gro¨ßtmo¨gliche Partikelvolumen in einem Bin, vi,lo das kleinste Parti-
kelvolumen:




Die Parameter NB, Vrat und rmin ko¨nnen unabha¨ngig voneinander spezifiziert werden,
wodurch je nach Art der Modellanwendung sehr hochaufgelo¨st diskretisiert oder nur ein
sehr grobes Gro¨ßengitter verwendet werden kann. Je feiner das Gro¨ßengitter bzw. je gro¨ßer
die Anzahl der Bins, desto gro¨ßer der Rechenaufwand, weshalb vor allem bei Langzeit-
Simulationen auf vielen Trajektorien (siehe Kapitel 5 und 6) aus Gru¨nden der Rechenzeit
die Anzahl der Bins mo¨glichst kleingehalten wird.
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Wie bereits weiter oben erwa¨hnt, unterscheidet das Modell zwischen den Partikeltypen
fest und flu¨ssig. Bei der Simulation von Gefrierprozessen gelten daher die nachfolgenden
Beziehungen gleichzeitig immer fu¨r die Lo¨sungstropfen und die Eispartikel. Fu¨r die An-











Die totale Anzahl von festen oder flu¨ssigen Partikeln nt im Modell ist die Summe der





Sind die Partikel aus mehreren Komponenten zusammengesetzt, wobei NK die Anzahl





wobei vq,i die Volumenkonzentration einer Komponente q im Bin i ist. Fu¨r die Massen-





mit mq,i = ρqvq,i der Massenkonzentration der Komponente q und ρq der Dichte von q.
Gitterstrukturen Das APSC-Modell erlaubt eine Simulation von Wachstums- und Ge-
frierprozessen mit drei verschiedenen Gitter- bzw. Gro¨ßenstrukturen, welche die zeitli-
che Entwicklung der Gro¨ßenverteilung bestimmen. Je nach Problemstellung kann wahl-
weise ein diffusives quasi-stationa¨res Gitter, ein nicht-diffusives quasi-stationa¨res Gitter
(“Moving-Center”-Gitter) oder ein quasi-Lagrange‘sches Gitter (hybrides Gitter) verwen-
det werden (Jacobson, 1999). Bei allen von diesen Gitterstrukturen haben alle Partikel in
einen Gro¨ßenbin ein bestimmtes Volumen und dieselbe chemische Zusammensetzung.
Je nach Art der simulierten Prozesse haben die verschiedenen Gitterstrukturen be-
stimmte Vor- und Nachteile. In der vorliegenden Arbeit wird das Modell APSC nur zur
Simulation von Wachstums- und Gefrierprozessen genutzt, weshalb nachfolgend nur die
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Abb. 3.1: Zeitliche Entwicklung der Aerosolgro¨ßenverteilung wa¨hrend eines APSC-Testlaufes
fu¨r homogenes Gefrieren von H2SO4/H2O-Aerosolen. Die roten Kurven zeigen die Gro¨ßenvertei-
lung der flu¨ssigen Lo¨sungstropfen bei Verwendung des hybriden Gitters, bei den blauen Kurven
wurde mit dem Moving-Center-Gitter gerechnet.
Eigenschaften der Gro¨ßenstrukturen bei Partikelwachstum und Gefrieren beschrieben wer-
den.
In einer quasi-stationa¨ren Gro¨ßenstruktur wird bei Partikelwachstum das Volumen der
Partikel in einem Bin wa¨hrend eines Zeitschrittes real erho¨ht. Dieses aktuelle Partikelvolu-
men im Bin wird allerdings nach jedem Zeitschritt auf das urspru¨ngliche mittlere Volumen
vi zuru¨ckgesetzt und der Wachstumsanteil des Volumens wird auf die benachbarten Bins
aufgeteilt, indem in diesen Bins die Anzahl- und Volumenkonzentration der Partikel erho¨ht
wird. Aufgrund dieser Partitionierung von Anzahl- und Volumenkonzentration bei Par-
tikelwachstum ist die quasi-stationa¨re Gro¨ßenstruktur numerisch stark diffusiv, d.h. bei
Wachstumsprozessen wird die Gro¨ßenverteilung des Aerosols ku¨nstlich verbreitert. Aus
diesem Grund ist die quasi-stationa¨re Struktur bei der Simulation von Partikelwachstum
nur bedingt anwendbar.
Die Moving-Center-Struktur ist a¨hnlich der quasi-stationa¨ren Struktur, jedoch mit
dem Vorteil, daß numerische Diffusion weitgehend eliminiert wird. Bei dieser Struktur
wird das mittlere Partikelvolumen vi in einem Bin nicht festgehalten, sondern es kann
zwischen den fixen Bingrenzen vi,lo und vi,hi variieren. U¨ber- bzw. unterschreitet dann
bei Wachstumsprozessen das Volumen der Partikel die entsprechenden Werte vi,hi bzw.
vi,lo an den Bingrenzen, werden alle Partikel in jenen Bin verschoben, in dem das neue
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Partikelvolumen innerhalb seiner Bingrenzen liegt. Indem alle Partikel in denselben Bin
verschoben und nicht zwischen benachbarten Bins aufgeteilt werden, ist diese Gro¨ßen-
struktur weitgehend frei von numerischer Diffusion.
Bei einer hybriden Gro¨ßenstruktur werden flu¨chtige Substanzen wie H2O oder HNO3
und nichtflu¨chtige Substanzen in fester (z.B. Gefrierkerne) oder kondensierten Phase (z.B.
H2SO4) getrennt behandelt. Auf die flu¨chtigen Substanzen wird ein Lagrange’sches Gitter
angewandt, auf die Nichtflu¨chtigen das quasi-stationa¨re Gitter. Bei Kondensation der
flu¨chtigen Substanzen im Lagrange’schen Gitter ko¨nnen die Partikel zu ihrer exakten
Gro¨ße anwachsen, ohne daß eine Verschiebung von Partikeln in andere Gro¨ßenbins erfolgt.
Dadurch wird numerische Diffusion eliminiert.
Abbildung 3.1 zeigt die zeitliche Entwicklung der Anzahlgro¨ßenverteilung der flu¨ssigen
Aerosole bei ein Testlauf mit dem APSC-Modell fu¨r homogenes Gefrieren von
H2SO4/H2O-Lo¨sungstropfen. Bei diesem Testlauf wurde fu¨r die Dauer von 10 min geku¨hlt
und dadurch ein Gefrierprozeß bei den Aerosolen am rechten Rand des Partikelspektrums
initiiert. Anschließend wird das Gas mit der gleichen Rate wieder erwa¨rmt, wodurch die
Eispartikel wieder verdampfen (Temperaturverlauf, siehe kleine Abb.). Die Abbildung
verdeutlicht, worin der Nachteil des Moving-Center-Gitters gegenu¨ber der hybriden Git-
terstruktur besteht. Wird die Moving-Center-Struktur verwendet (blaue Kurven), dann
wird nach der Bildung und dem Verdampfen der Eispartikel die urspru¨ngliche Gro¨ßenver-
teilung der Schwefelsa¨ureaerosole nicht wieder hergestellt (vergleiche blaue durchgezogene
Kurve und gepunktete Kurve). Dies kommt daher, weil allgemein durch das Verschieben
von Partikeln in andere Gro¨ßenbins bei Partikelwachstum in diesem Gitter die Informa-
tion u¨ber die urspru¨ngliche Gro¨ße der nichtflu¨chtigen Substanzen (H2SO4, feste Kerne)
teilweise verloren geht, da das Volumen dieser nichtflu¨chtigen Kerne in einem Gro¨ßen-
bin immer u¨ber die totale Anzahl der Partikel im Bin gemittelt wird. Bei der hybriden
Gitterstruktur (rote Kurven) bleibt hingegen dieses mittlere Volumen der nichtflu¨chtigen
Partikelkerne erhalten, da kein Verschieben von Partikeln in andere Gro¨ßenbins erfolgt.
Dieses Gitter hat daher den Vorteil, daß die urspru¨ngliche Gro¨ßenverteilung der Partikel
na¨herungsweise wiederhergestellt wird, wenn die Eispartikel verdampft sind.
Fu¨r die Simulationen in dieser Arbeit wird das Moving-Center-Gitter verwendet, weil
es Vorteile bei der Simulation von Gefrierprozessen hat (siehe Abschnitt 3.2). In Kapi-
tel 6 werden Simulationen pra¨sentiert, bei denen Zyklen von Zirrusbildungen durchlaufen
werden. Der eben beschriebene Nachteil des Moving-Center-Gitters bezu¨glich der Gro¨ßen-
verteilung der Aerosolpartikel wird in diesen Simulationen dadurch umgangen, indem nach
Auflo¨sung einer Zirruswolke im Modell wieder die Anfangsgro¨ßenverteilung der Aerosol-
partikel reinitialisiert wird.
3.2 Physikalische Prozesse
3.2.1 Massenerhaltung und Dynamik
Massenerhaltung Die totale Anzahlkonzentration von Moleku¨len cq,tot einer Substanz
q (H2O oder H2SO4) muß bei gegebenen Temperatur- und Druckbedingungen erhalten
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bleiben:







Mikrophysikalische Prozesse bestimmen die Partitionierung der Moleku¨le zwischen der
Gasphase cq,g, der flu¨ssigen cq,i,aer und der festen Phase cq,i,ice in den Gro¨ßenbins i.
Dynamische A¨nderung Bei Druck- und Temperatura¨nderungen a¨ndern sich die auf
das Luftvolumen bezogenen Konzentrationen infolge von Expansion oder Kontraktion des
















In (3.11) gilt X fu¨r die Moleku¨lkonzentrationen cq,g, cq,i,aer, cq,i,ice und fu¨r die Partikelkon-
zentrationen von Aerosolen naer,i und Eispartikeln nice,i.
3.2.2 Mikrophysik
Gefrierprozeß Wird im Modell ein Gefrierprozeß eingeleitet, dann gilt fu¨r die zeitliche
A¨nderung der Eispartikelkonzentration nice,i und der Konzentration der flu¨ssigen Aerosole






= −ωnaer,i . (3.12)
Im Fall von homogenem Gefrieren gilt fu¨r die Gefrierrate ω = viJhom. Fu¨r Jhom gilt
Gleichung (2.26), vi ist hier das Volumen der Tropfen im Bin i. Im Fall von heterogenem
Gefrieren gilt fu¨r ω die Gleichung (2.35). Integriert man (3.12) u¨ber einen Modellzeitschritt
∆t, erha¨lt man fu¨r die Anzahl der Eispartikel, die im Zeitraum ∆t im Bin i gebildet werden
(siehe auch Gleichung (2.29))
nice,i,∆t = naer,i,t−∆t [1− exp (−ω∆t)] , (3.13)
und fu¨r die Abnahme der flu¨ssigen Lo¨sungstropfen u¨ber einen Modellzeitschritt
naer,i,∆t = naer,i,t−∆texp (−ω∆t) . (3.14)
In (3.13) und (3.14) ist naer,i,t−∆t die Konzentration von Lo¨sungstropfen im Bin i zum
vorherigen Modellzeitpunkt t−∆t. Im Fall von bina¨ren H2SO4/H2O-Lo¨sungstropfen mit
oder ohne Immersion von festen Teilchen werden beim Gefrierprozeß sa¨mtliche Moleku¨le
der Komponenten im Tropfen in die Eispartikel eingebunden, d.h. fu¨r die A¨nderung der
Anzahlkonzentration der Moleku¨le von q in flu¨ssiger und fester Phase im Bin i gilt:
dcq,i,aer
dt
= −ωcq,i,aer , dcq,i,ice
dt
= ωcq,i,ice . (3.15)
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Umgekehrt wird bei der Verflu¨ssigung von Eispartikeln die Anzahlkonzentration der Mo-
leku¨le von q in fester Phase innerhalb eines Zeitschrittes in die flu¨ssige Phase ru¨ckgefu¨hrt.
Dieser Schmelzvorgang erfolgt im Modell zu jenem Zeitpunkt, bei dem verdampfende
Eispartikel durch Abgabe von H2O-Moleku¨len eine H2O-Massenkonzentration erreichen,
die dem lokalen thermodynamischen Gleichgewichtswert entspricht.
Zufolge von Gleichung (3.13) ist partielles Gefrieren der Tropfen in den einzelnen
Gro¨ßenbins prinzipiell mo¨glich. Hier spielt aber das verwendete Gro¨ßengitter eine Rol-
le (siehe Abschnitt 3.1.2). Wu¨rde beim hybriden Gro¨ßengitter dieses partielle Gefrieren
zugelassen werden, dann wu¨rde dies zu einer Mittelung des nichtflu¨chtigen Schwefelsa¨ure-
volumens in den Bins u¨ber eine unterschiedliche Zahl von Partikeln fu¨hren, wodurch die
Information u¨ber das urspru¨ngliche Schwefelsa¨urevolumen in den einzelnen Bins verlo-
ren gehen wu¨rde. Der Vorteil des hybriden Gitters (siehe Abschnitt 3.1.2) wa¨re dann im
Falle eines solchen Phasenu¨bergangs nicht mehr gegeben. Aus diesem Grund wird beim
hybriden Gitter partielles Gefrieren nicht zugelassen, sondern alle Lo¨sungstropfen in ei-
nem Bin innerhalb eines Zeitschrittes ∆t in Eispartikel u¨bergefu¨hrt, wenn ω∆t = 1 ist
(siehe Gleichung (2.31)). Mit dieser Vorgangsweise wird dann nach dem Verdampfen der
Eispartikel die urspru¨ngliche Aerosolgro¨ßenverteilung wieder reproduziert. Der Nachteil
dieser Methode ist allerdings, daß es zu deutlichen Unterschieden bei der simulierten tota-
len Eispartikelkonzentration im Vergleich zu Simulationen mit dem Moving-Center-Gitter
mit partiellem Gefrieren kommen kann (vergleiche die gestrichelten Linien in Abb. 3.1).
Daher ist das Moving-Center-Gitter dem hybriden Gitter vorzuziehen, wenn das Haupt-
augenmerk einer Simulation auf dem Gefrierprozeß liegt.
Sedimentation In Kapitel 2 wurde bereits darauf hingewiesen, daß die gro¨ßenabha¨ngi-
ge Anzahlkonzentration von Eispartikeln in Zirruswolken stark durch Sedimentation be-
einflußt werden kann. Fu¨r den Verlust von Eispartikeln je Zeiteinheit aus einer Box mit








Dabei ist τ = ∆z/vs die Zeit, die Eispartikel mit der Gro¨ße ri brauchen, um u¨ber die
vertikale Strecke ∆z zu fallen. Die Berechnung der gro¨ßenabha¨ngigen Fallgeschwindig-
keit vs erfolgt mit Gleichung (2.15) oder Gleichung (2.17). Das Kriterium dabei ist die
Reynoldszahl (siehe Abschnitt 2.1).
Integriert man (3.16) u¨ber einen Modellzeitschritt ∆t, erha¨lt man fu¨r die exponenti-








Dabei ist nice,i,t die Eispartikelkonzentration im Bin i zum Zeitpunkt t, nice,i,t−∆t ist die
Konzentration zum Zeitpunkt t−∆t.
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Wachstum Wa¨hrend des Flu¨ssigwasserwachstums ist die zeitliche A¨nderung der An-
zahlkonzentration von H2O-Moleku¨len in flu¨ssiger Phase cw,i,aer im Bin i durch
dcw,i,aer
dt
= 4piriDβinaer,i (cw,g −Kinsatw) (3.18)
gegeben. Dabei ist cw,g die Gasphasenkonzentration von H2O-Moleku¨len und nsatw ist
die Gleichgewichtskonzentration (Sa¨ttigungsdampfdruck) von H2O-Moleku¨len u¨ber einer
planen Tropfenoberfla¨che. Der Faktor Ki ist die gro¨ßenabha¨ngige Kelvinkorrektur fu¨r ge-
kru¨mmte Oberfla¨chen (siehe Gleichung (2.6)). Zur Berechnung von nsatw verwendet das
Modell die Parametrisierung von Luo et al. (1995). Gleichung (3.18) folgt mit Hilfe der
Zustandsgleichung fu¨r ideale Gase aus (2.2), multipliziert mit der Anzahl von Lo¨sungs-
tropfen naer,i im Bin i.
Aus Gleichung (2.9) erha¨lt man analog fu¨r die A¨nderung der H2O-Anzahlkonzentration
in den Eispartikel bei H2O-Deposition:
dcw,i,ice
dt
= 4piDβiκiφinice,i (cw,g −Kinsati) . (3.19)
In (3.19) ist nsati die Sa¨ttigungskonzentration von Wasser u¨ber einer planen Eisoberfla¨che.
Fu¨r nsati gilt die Parametrisierung von Marti und Mauersberger (1993).
Der Faktor βi (siehe Gleichung (2.3)) entha¨lt den Massenakkomodationskoeffizienten
α. Im Fall von Kondensation von Wasser ( Gleichung (3.18)) gilt im Modell ein Wert von
α = 1. Bei Deposition auf Eisoberfla¨chen (Gleichung (3.19)) wird α = 0.5 gesetzt (Haynes
et al., 1992). Die Wahl dieses Wertes fu¨r α ist auch durch die eigenen Simulationen
motiviert (siehe Abschnitt 4.2.4).
Im APSC-Modell werden Eiskristalle mit einem Radius < 7.5 µm als spha¨risch an-
genommen. Diese Annahme wird durch Messungen in Kondensstreifen und Zirren in der
oberen Tropospha¨re unterstu¨tzt (Schro¨der et al., 2000). Ab einer Kristallgro¨ße r > 12.5 µm
werden hexagonale Eissa¨ulen angenommen mit einem Aspektverha¨ltnis A = 3 (siehe Ab-
schnitt 2.1). Fu¨r den Kapazita¨tsfaktor κi in (3.19) gilt dann die Gleichung (2.10). Um
einen glatten U¨bergang zwischen der spha¨rischen und nicht-spha¨rischen Kristallform zu
gewa¨hrleisten wird κi bei Radien zwischen 7.5 µm und 12.5 µm linear interpoliert. Der
Ventilationsfaktor φi in (3.19) fu¨r hexagonale Eissa¨ulen mit A = 3 wird mit Hilfe der
Gleichungen (2.11), (2.13) und (2.14) berechnet.
3.3 Numerische Lo¨sungsschemata
Zur numerischen Lo¨sung der Wachstumsgleichungen (3.18) und (3.19) werden im APSC-
Modell Schemata verwendet, die nicht-iterativ sind, bedingungslos stabil und voll mas-
senerhaltend. Bei Deposition von Wasser auf Eispartikel wird das Schema APC verwendet
(“analytical predictor of condensation”, Jacobson (1999)), bei Wachstum der Lo¨sungstrop-
fen das Schema APD (“analytical predictor of dissolution”, Jacobson (1999)).
Fu¨hrt man einen Massentransfer-Koeffizienten
ki,aer,t−∆t = 4 pi ri,t−∆t Dt−∆t βi,t−∆t naer,i,t−∆t , (3.20)
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Das Subskript t−∆t bezeichnet den vorherigen Modellzeitpunkt, das Subskript i wieder
den Gro¨ßenbin. Integriert man (3.22) u¨ber einen Modellzeitschritt ∆t, erha¨lt man fu¨r die
Anzahlkonzentration der H2O-Moleku¨le in den Lo¨sungstropfen zum Zeitpunkt t:







In Gleichung (3.23) ist die H2O-Gasphasenkonzentration cw,g,t momentan unbekannt.
Analog erha¨lt man mit
ki,ice,t−∆t = 4 pi ri,t−∆t Dt−∆t βi,t−∆t κi,t−∆t φi,t−∆t nice,i,t−∆t , (3.24)
fu¨r Gleichung (3.19) zum Modellzeitpunkt t:
dcw,i,ice,t
dt
= ki,ice,t−∆t (cw,g,t −Ki,t−∆t nsati,t−∆t) . (3.25)
Integration u¨ber ∆t liefert die nicht-iterative Lo¨sung fu¨r die Anzahlkonzentration von
H2O-Moleku¨len in Eispartikeln zum Zeitpunkt t:
cw,i,ice,t = cw,i,ice,t−∆t +∆t ki,ice,t−∆t (cw,g,t −Ki,t−∆t nsati,t−∆t) . (3.26)
In Gleichung (3.26) ist die H2O-Gasphasenkonzentration cw,g,t wieder die momentan Un-
bekannte.
Bei Integration u¨ber einen Modellzeitschritt bleibt die totale Anzahl von H2O-Mole-














cw,i,ice,t−∆t = cw,tot . (3.27)




1 + Yaer + Yice
, (3.28)


































Gleichung (3.28) gilt fu¨r Koexistenz von Aerosolen und Eispartikeln. Existieren keine
Eispartikel, verschwinden die Terme Xice und Yice. Die mit (3.28) ermittelte Gaspha-
senkonzentration cw,g,t kann nun in die Gleichungen (3.23) und (3.26) eingesetzt werden
und die partikula¨ren Konzentrationen berechnet werden. Damit das numerische Verfahren
unabha¨ngig vom gewa¨hlten Zeitschritt stabil verbleibt, werden die ermittelten Konzen-
trationen numerisch zwischen 0 und cw,tot eingegrenzt, d.h. es gelten die Bedingungen
cw,g,t = min (cw,g,t , cw,tot) ,
cw,i,aer,t = max (cw,i,aer,t , 0) ,
cw,i,ice,t = max (cw,i,ice,t , 0) . (3.29)
Um Massenerhaltung sicherzustellen gilt dann letztendlich fu¨r die H2O-Gasphase zum
neuen Zeitpunkt t:










4.1 Die Aerosolkammer AIDA
Die AIDA-Aerosolkammer des Forschungszentrums Karlsruhe (Mo¨hler et al., 2003) zeich-
net sich dadurch aus, daß in ihr unter realistischen dynamischen Bedingungen sehr lang-
lebige (Zeitskala: Stunden bis wenige Tage) polydisperse Aerosolsysteme erzeugt werden
ko¨nnen. Weiter erlaubt ihre Thermostatierbarkeit in einem weiten Temperaturbereich (bis
−90◦C) experimentelle Untersuchungen in fu¨r die obere Tropospha¨re und untere Strato-
spha¨re typischen Druck-, Temperatur- und Feuchtebedingungen. Diese Eigenschaft macht
sie zu einem idealen Werkzeug zur Untersuchung von Gefrierpozessen in Zirren und po-
laren Stratospha¨renwolken.
Trotz bestimmter kammerspezifischer Einflu¨sse, welche bei den Modellsimulationen
beru¨cksichtigt werden mu¨ssen (siehe Abschnitt 4.1.2), haben bei Modellsimulationen von
Gefrierprozessen die AIDA-Messungen gegenu¨ber Flugzeugmessungen in der Atmospha¨re
den Vorteil, daß wichtige Gro¨ßen wie z.B. das Wassermischungsverha¨ltnis und die Tem-
peratur mit hoher Pra¨zision dort gemessen werden, wo der Phasenu¨bergang tatsa¨chlich
stattfindet. Lagrange’sche Messungen mit Flugzeugen in der Atmospha¨re zur Beschrei-
bung von Wolkenbildung sind jedoch a¨ußerst schwierig, außer vielleicht bei Bewo¨lkung
in stationa¨ren Wellen. In vielen Fa¨llen sind deshalb die resultierenden Unsicherheiten
bei wichtigen simulierten Gro¨ßen wie etwa der relativen Feuchte zu groß, um definitive
Aussagen u¨ber die zugrundeliegenden Gefrierprozesse machen zu ko¨nnen.
4.1.1 Anlagentechnik, Aerosolerzeugung und
Meßgera¨te
Anlagentechnik Abbildung 4.1 gibt einen U¨berblick u¨ber die AIDA-Kammer und ihre
Instrumentierung. Neben den technischen Gera¨ten zur Kammerku¨hlung und Aerosoler-
zeugung befinden sich auf drei vertikalen Ebenen um die Kammer herum eine Vielzahl
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von Meßgera¨ten zur Analytik von Spurengasen und zur physikalischen und chemischen
Charakterisierung des Aerosols.
Der Aerosolbeha¨lter (Volumen 84 m3) befindet sich in einer umhu¨llenden Klimakam-
mer, in der Temperaturen von +60 bis −90◦C (333 bis 183 K) eingestellt werden ko¨nnen.
Innerhalb dieser Klimakammer wird die geku¨hlte Luft mit Hilfe von zwei Wa¨rmetau-
schern um den Aerosolbeha¨lter zirkuliert, um in Phasen ohne Ku¨hlung eine ra¨umliche
und zeitliche Stabilita¨t der Temperatur von ± 0.3 K zu erreichen. Bis −40◦C erfolgt die
Ku¨hlung der Klimakammer durch eine konventionelle Ka¨ltemaschine. Unterhalb −40◦C
kommt flu¨ssiger Stickstoff zum Einsatz, der in den Wa¨rmetauschern verdampft wird. Der
Aerosolbeha¨lter ist aus Aluminium gefertigt und hat einen Durchmesser von 4 m und eine
Ho¨he von 7 m. Mit Hilfe von Vakuumpumpen unterhalb der Kammer kann die Luft un-
terschiedlich schnell aus dem Beha¨lter auf einen Druck von minimal 0.01 hPa abgepumpt
werden.
Abb. 4.1: Experimenteller Aufbau der AIDA-Kammer. Die vier Kreise auf der gestrichelten
Linie innerhalb des Aerosolbeha¨lters markieren die Positionen der Temperaturmessungen, mit
deren Hilfe die mittlere Gastemperatur bestimmt wird.
Aerosolerzeugung Bina¨re Lo¨sungstropfen werden bei den AIDA-Experimenten auf ex-
ternem Wege erzeugt (Mo¨hler et al., 2003). Mit einer Zweistoffdu¨se wird eine 20 massen-
prozentige H2SO4/H2O-Lo¨sung in einem Strom von syntetischer Luft zersta¨ubt. Anschlie-
ßend durchlaufen die so erzeugten Partikel ein Glasrohr, welches zu etwa einem Drittel mit
96 massenprozentiger Schwefelsa¨ure gefu¨llt ist. Der deutlich niedrigere Sa¨ttigungsdampf-
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druck von Wasser u¨ber der konzentrierten Schwefelsa¨urelo¨sung gegenu¨ber dem Sa¨ttigungs-
dampfdruck u¨ber den bina¨ren Lo¨sungstropfen bewirkt eine Diffusion von Wasser aus den
Partikeln in die konzentrierte Schwefelsa¨ure und dadurch eine Trocknung der Partikel.
Die La¨nge des Glasrohres ist dabei so dimensioniert, daß die Partikel bei Verlassen des
Rohres beinahe die selbe Schwefelsa¨urekonzentration aufweisen wie die hochkonzentrierte
Lo¨sung im Rohr. Anschließend wird das getrocknete Aerosol direkt in die Kammer einge-
leitet. Diese Trocknung des Aerosols wird durchgefu¨hrt, um die etablierte Kammerfeuchte
mo¨glichst wenig zu sto¨ren.
Meßgera¨te Bei den verschiedenen AIDA-Meßkampagnen kommt eine Vielzahl von Ge-
ra¨ten zur Bestimmung der Partikeleigenschaften und zur Spurengasanalytik zum Einsatz.
Nachfolgend wird kurz auf jene Meßtechniken eingegangen, die fu¨r die durchgefu¨hrten
numerischen Simulationen in diesem Kapitel von Bedeutung sind. Eine ausfu¨hrliche Be-
schreibung der AIDA-Instrumentierung findet sich z.B. bei Mo¨hler et al. (2003).
Um eine ho¨here zeitliche Auflo¨sung der Feuchtemessungen von 1 s zu erhalten, stand
bei den Experimenten neben einem Frostpunkthygrometer auch ein Lyman-α-Hygrometer
(FISH) zur Verfu¨gung. Dieses Gera¨t des Forschungszentrums Ju¨lich (Zo¨ger et al., 1999)
mißt den Gesamtwassergehalt in der Kammer, also die Summe aus partikula¨rem Wasser
und Gasphasenwasser, wobei die Meßgenauigkeit bei ca. ± 6 % liegt.
Die Anzahlkonzentrationen und Gro¨ßenverteilungen der flu¨ssigen Aerosolpartikel wer-
den mit Kondensationskernza¨hlern (CNC) und einem differentiellen Mobilita¨tsanalysator
(DMA) gemessen. Feste Phasen werden an der AIDA mit einem optischen Partikelspek-
trometer (PCS) detektiert, indem unterhalb des Aerosolbeha¨lters eine Gasprobe kontinu-
ierlich durch eine vertikale Probenahmeleitung geleitet wird. An dieser Probenahmelei-
tung kann das Spektrometer Eispartikel anhand ihrer Lichtstreuung nachweisen, wenn sie
gro¨ßer als ca. 1.5 µm im Durchmesser sind. Die Genauigkeit der ermittelten Anzahlkon-
zentrationen der Eispartikel liegt derzeit noch bei ± 50 % (Pers. Mitteilung O. Mo¨hler
und S. Schaefers, FZK, 2001).
Der Einsatzzeitpunkt der Eisbildung wird durch Messungen der Intensita¨t und De-
polarisation von aus der Kammermitte ru¨ckwa¨rtsgestreutem Argon-Laserlicht bestimmt.
Dabei zeigt ein sprunghafter Anstieg der Depolarisation eindeutig den Einsatz der Eisbil-
dung (siehe Mo¨hler et al. (2003) und Abb. 4.8).
4.1.2 Experimentelle Methode und kammerspezifische Einflu¨sse
Experimentelle Methode Abbildung 4.2 zeigt den Verlauf eines typischen AIDA-
Gefrierexperimentes. Bei allen Experimenten wird zuna¨chst solange synthetische Luft in
die Kammer geleitet, bis der gewu¨nschte Anfangsdruck erreicht ist. Anschließend werden
die getrockneten Schwefelsa¨urepartikel eingeleitet (Ende der Aerosolerzeugung = Null-
punkt der Zeitskala in Abb 4.2), welche mit dem verfu¨gbaren Wasserdampf ins Gleichge-
wicht gelangen und H2SO4/H2O-Lo¨sungstropfen bilden. In der Folge wird u¨ber mehrere
Stunden der Druck und die Temperatur mo¨glichst konstant gehalten. Wa¨hrend dieser
Zeitspanne a¨ndert sich die Gro¨ßenverteilung des Aerosols nur geringfu¨gig aufgrund von
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Abscheideprozessen in der Kammer. Die Kammerfeuchte wird durch eine du¨nne Eisschicht
an den Kammerwa¨nden kontrolliert. Durch diese Eisbedeckung herrscht an den Kam-
merwa¨nden stets Sa¨ttigung in Bezug auf Eis bezogen auf die mittlere Wandtemperatur.
Der anfa¨ngliche Gleichgewichtszustand zwischen Kammerwand und Gas erzeugt dann eine
Ausgangsfeuchte nahe Eissa¨ttigung in der Kammer.
Abb. 4.2: Verlauf von Druck, Gas- und Wandtemperatur und Gesamtwasser innerhalb der
AIDA-Kammer wa¨hrend eines typischen Gefrierexperimentes. Die Zeitskala beginnt mit Ende
der Erzeugung der bina¨ren H2SO4/H2O-Lo¨sungen. In dem Zeitraum zwischen 220 und 240 min
fu¨hrt der schnelle Druckabfall zu einer raschen Temperaturabnahme, zu hoher Eisu¨bersa¨ttigung
des Gases und Initiierung von homogenem Gefrieren der unterku¨hlten Lo¨sungstropfen.
Lokale Heizquellen (beheizte Probenahmeleitungen) fu¨hren sowohl im Gasvolumen als
auch an den Kammerwa¨nden zu Temperaturinhomogenita¨ten. Ein Mischventilator am
Kammerboden sorgt aber dafu¨r, daß das Gas thermisch gut durchmischt ist und ein
mo¨glichst homogener Temperaturzustand eingestellt wird. Bei konstanten Druckbedin-
gungen reduziert dies die Temperaturinhomogenita¨ten im Gasvolumen auf weniger als
± 0.1 K, wa¨hrend der Pumpphasen auf weniger als ± 0.3 K. Sowohl die mittlere Wand-
temperatur als auch die mittlere Gastemperatur (siehe Abb. 4.2) werden mit Hilfe von
vier unabha¨ngigen Temperaturmessungen in unterschiedlichen Kammerho¨hen bestimmt
(siehe Abb. 4.1). Da die Thermoelemente der Temperatursensoren eine druckabha¨ngige
Ansprechzeit von 3–10 s haben, ko¨nnten trotz der Durchmischung kurzfristig auch gro¨ße-
re Temperaturabweichungen von der mittleren Gastemperatur als ± 0.3 K vorkommen
(isolierte Wirbel). Im Gegensatz zum gut durchmischten Gas ko¨nnen die oben genannten
Temperaturinhomogenita¨ten an den Messpunkten der Wandtemperatur nur unzureichend
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erfaßt werden. Aus diesem Grund liegt anfa¨nglich bei allen Experimenten die Gastempe-
ratur knapp u¨ber der Wandtemperatur (siehe Abb. 4.2).
Das eigentliche Eisnukleations-Experiment wird eingeleitet, indem durch Abpumpen
der Kammerluft der Druck schnell erniedrigt wird. Durch Expansion des Gasvolumens
wird dabei eine schnelle Abnahme der Gastemperatur um mehrere K erreicht (siehe
Abb. 4.2 ab 220 min). Obwohl durch die Druckabsenkung der Partialdruck des Was-
serdampfes erniedrigt wird, bewirkt die schnellere Abnahme des Sa¨ttigungsdampfdruckes
infolge der Ku¨hlung eine Eisu¨bersa¨ttigung des Gases. Je nach Experiment ko¨nnen mit
dieser Methode des Volumenku¨hlens Eisfeuchten bis nahe 200 % erzeugt werden. Der-
art hohe Eisu¨bersa¨ttigungen ermo¨glichen die Initiierung von homogenen Gefrierprozessen
(vergleiche Abb. 2.2). Aufgrund der hohen Wa¨mekapazita¨t der 2 cm dicken Aluminium-
Kammerwand bleibt jedoch die Wandtemperatur wa¨hrend dieser schnellen Ku¨hlung des
Gases konstant, weshalb mit Beginn der Kammerku¨hlung ein mit Fortdauer der Ku¨hlung
zunehmender Wa¨rmestrom von den Wa¨nden in das Gas einsetzt. Wird das Pumpen ein-
gestellt, gleicht sich dann durch diese Wa¨rmenachlieferung von den Wa¨nden die Gastem-
peratur sehr schnell wieder an die Wandtemperatur an. Nach Beendigung der Ku¨hlphase
wird die Kammer mit synthetischer Luft wiederbefu¨llt (siehe Abb. 4.2 bei 320 min). Ana-
log zur Abku¨hlung durch Abpumpen erfolgt dadurch eine voru¨bergehende Erwa¨rmung
des Gases, ehe sich die Gastemperatur wieder an die Wandtemperatur angleicht.
A¨hnlich wie beim adiabatischen Aufsteigen und Absinken von Luftpaketen in der At-
mospha¨re, beispielsweise in orographisch induzierten Leewellen, verlaufen diese schnellen
Druck- und Temperatura¨nderungen an der AIDA quasi-adiabatisch. Quasi-adiabatisch
deshalb, weil der Wa¨rmestrom von den Kammerwa¨nden die Ku¨hlung des Gases wa¨hrend
der Pumpphasen gegenu¨ber einer rein adiabatischen Temperatura¨nderung etwas ab-
schwa¨cht. Die maximal erzielbaren Ku¨hlraten sind dabei durch die Pumpleistung be-
grenzt. Derzeit sind maximale Ku¨hlraten von bis zu 2–3 K min−1 mo¨glich.
Kammerspezifische Einflu¨sse Wie oben erwa¨hnt, ist bei den Gefrierexperimenten
an der AIDA die Feuchte durch die Eisbedeckung an den Wa¨nden kontrolliert. An den
Wa¨nden herrscht stets Eissa¨ttigung bei konstant bleibender Wandtemperatur. Eine Ab-
senkung der Temperatur unter die Wandtemperatur in der Kammerku¨hlphase bedeutet
daher eine Untersa¨ttigung des Gases relativ zur Feuchte an den Wa¨nden. In der Ku¨hlphase
diffundieren dann H2O-Moleku¨le von den Wa¨nden in das Gasvolumen. Das Ausmaß dieser
Wassernachlieferung von den Wa¨nden ist eine wichtige Fragestellung fu¨r Modellsimulatio-
nen von AIDA-Experimenten. Die zeitliche Auflo¨sung des Frostpunkthygrometers reicht
nicht aus, um die Vera¨nderung der Wasserdampfkonzentration beim schnellen Ku¨hlen zu
bestimmen. Da außerdem das FISH-Hygrometer das Gesamtwasser-Mischungsverha¨ltnis
mißt, waren zum Zeitpunkt der Durchfu¨hrung der hier analysierten Gefrierexperimente
keine zuverla¨ssigen Aussagen u¨ber die zeitliche A¨nderung des Wasserdampfpartialdruckes
wa¨hrend der Ku¨hlungsphase mo¨glich.
Abbildung 4.2 zeigt den Verlauf der FISH-Messung wa¨hrend eines Gefrierexperimen-
tes. Fu¨r die Modellsimulationen in diesem Kapitel dienen diese Gesamtwassermessungen
mit dem FISH-Gera¨t als Modell-Input. Wenn die Kammer rasch geku¨hlt wird, weist das
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zuvor nahezu konstante H2O-Mischungsverha¨ltnis zuna¨chst einen starken Anstieg auf.
Dieser Anstieg resultiert aus dem oben erwa¨hnten Fluß von Wasserdampf von den eis-
bedeckten Kammerwa¨nden in das ku¨hlere Gasvolumen, wobei dieser H2O-Fluß auf der
selben Zeitskala abla¨uft wie der im vorigen Abschnitt erwa¨hnte Wa¨rmestrom von den
Wa¨nden.
In der Erwa¨rmungsphase der Kammer nimmt der FISH-Wert wieder ab, bis zu einem
konstant bleibenden Wert bei Erreichen der Ausgangstemperatur. Fu¨r diese Abnahme
ko¨nnen mehrere Prozesse verantwortlich sein: Sedimentation von großen Eiskristallen,
Abscheidung sowohl von festen als auch von flu¨ssigen Partikeln an der Kammerwa¨nden
und am Mischventilator oder auch ein unvollsta¨ndiges Sammeln der Eispartikel durch das
FISH-Instrument. Bis zu Partikelgro¨ßen von 7 µm liegt die Sammeleffizienz bei 100 %.
Bei gro¨ßeren Eispartikeln ko¨nnen jedoch Verluste auftreten, weil sie an der horizontalen
Probenahmeleitung quasi vorbeifallen oder ha¨ngenbleiben. Eine Quantifizierung dieser
Prozesse ist derzeit nicht mo¨glich, bei der Modellierung wird diese Abnahme des Gesamt-
wassers aber beru¨cksichtigt (siehe Abschnitt 4.2.1).
4.2 Homogenes Gefrieren von wa¨ßrigen
Schwefelsa¨urelo¨sungen
4.2.1 Modellierung
Bei den Simulationen der AIDA-Gefrierexperimente wurde das Boxmodell APSC ange-
wandt. Eine allgemeine Beschreibung dieses Modells wurde in Kapitel 3 pra¨sentiert. Nach-
folgend wird beschrieben, welche speziellen Modellanpassungen fu¨r die AIDA-Simulationen
durchgefu¨hrt wurden.
Die Modellsimulationen basieren auf der gemessenen Anfangsgro¨ßenverteilung des Ae-
rosols und auf den Meßwerten von Temperatur, Druck und Gesamtwasser. Die Aerosol-
und Eispartikelgro¨ßenverteilungen wurden u¨ber 80 Gro¨ßenbins mit einem konstanten Vo-
lumenverha¨ltnis Vrat = 1.6 diskretisiert, beginnend mit einem minimalen Partikelradius
von 1 nm. Um eine mo¨glichst exakte Berechnung der Eispartikelkonzentration zu gewa¨hr-
leisten, wurde als Gro¨ßengitter das nicht-diffusive Moving-Center-Gitter verwendet. Fu¨r
den konstanten Zeitschritt ∆t wurde ein Wert von 0.1 s gewa¨hlt, welcher hinreichend klein
ist um mo¨glichst exakte numerische Lo¨sungen zu erzielen.
Bezu¨glich der physikalisch relevanten Prozesse wurde Nichtgleichgewichts-Wachstum
und Verdunstung der flu¨ssigen Aerosole und der Eispartikel berechnet (numerische Lo¨-
sungsschemata APD und ACP). Bei der Form der Eiskristalle wurde eine rein spha¨rische
Form angenommen, d.h. in Gleichung (3.19) wurde κ = 1 gesetzt. FTIR-Messungen ha-
ben besta¨tigt, daß die Eiskristalle in der AIDA-Kammer nahezu spha¨rische Form haben
(Pers. Mitteilung O. Mo¨hler, FZK, 2001). Bei den Simulationen wird weiter ein konstan-
ter Verlust von flu¨ssigen H2SO4/H2O-Partikeln beru¨cksichtigt, welcher quantitativ der
beobachteten Abnahme der totalen Aerosolanzahlkonzentration bei konstanten Druckbe-
dingungen in der AIDA-Kammer entspricht. Dieser Verlust ist hauptsa¨chlich eine Folge
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der Abscheidung von Aerosolen an den Kammerwa¨nden (Mo¨hler et al., 2003). Koagulati-
on spielt nur eine untergeordnete Rolle und wird daher auch bei den Simulationen nicht
beru¨cksichtigt. Bezu¨glich der homogenen Nukleationsraten wurde die Parametrisierung
von Koop et al. (2000) verwendet (siehe Kapitel 2).
Bei den untersuchten Gefrierexperimenten ist eine mo¨glichst genaue Simulation der re-
lativen Feuchte von großer Wichtigkeit. Unabha¨ngige Messungen der H2O-Gasphasenkon-
zentration sind jedoch nicht verfu¨gbar, sondern nur die Gesamtwassermessungen. Mit Hilfe
von Abb. 4.2 wurde gezeigt, daß das totale H2O-Mischungsverha¨ltnis aufgrund von Wech-
selwirkungen zwischen Gas und Kammerwa¨nden variiert. Dieser Wandeffekt muß bei der
Modellierung beru¨cksichtigt werden. In den Simulationen wird das gemessene Gesamtwas-
ser vorgeschrieben, aber die zeitabha¨ngige Partitionierung zwischen H2O-Gasphase, flu¨ssi-
ger Aerosolphase und fester Eisphase explizit berechnet. In jedem Zeitschritt wird das
Mischungsverha¨ltnis der H2O-Gasphase entsprechend der Zunahme der FISH-Messung
wa¨hrend der Ku¨hlphase erho¨ht,
H2O(Gesamt)FISH ↑ −→ H2O(Gasphase)APSC ↑ .
Weiter wird entsprechend der Abnahme der FISH-Messung nach dem Gefrierprozeß Eis-
wasser im Modell entfernt,
H2O(Gesamt)FISH ↓ −→ H2O(Eisphase)APSC ↓ .
Mit Hilfe dieses Ansatzes werden H2O-Wandflu¨sse (Gesamtwasser nimmt zu) und Verluste
von Eiswasser (Gesamtwasser nimmt ab) implizit beru¨cksichtigt und Unsicherheiten bei
der simulierten relativen Feuchte werden dadurch reduziert. In Abschnitt 4.1.2 wurden
die Gru¨nde fu¨r die Eiswasserverluste nach der Ku¨hlphase bereits angesprochen: Sedimen-
tation, Abscheidung an den Kammerwa¨nden und am Mischventilator und unvollsta¨ndi-
ges Sammeln der Partikel durch das FISH-Instrument. In den Modellsimulationen wird
dann in jedem Zeitschritt solange Eiswasser entfernt, bis der modellierte Eiswasserge-
halt dem gemessenen FISH-Wert entspricht. Dabei erfolgt dieses Entfernen zuerst in den
gro¨ßten Bins der Eispartikelgro¨ßenverteilung entsprechend der Gro¨ßenabha¨ngigkeit der
Sedimentations- und Abscheideprozesse. Diese einfache Modellannahme erlaubt natu¨rlich
nicht eine realistische Berechnung der oben genannten Verlustprozesse, jedoch sind diese
Prozesse nach Beendigung der Ku¨hlphase fu¨r die vorliegenden Gefrierstudien auch nicht
von großer Bedeutung, da der Gefrierprozeß selbst wa¨hrend der Zunahme des Gesamt-
wassers initiiert wird. Inwieweit experimentelle Unsicherheiten aufgrund der Genauigkeit
der FISH-Messung die Simulationsergebnisse beeinflussen ko¨nnen wird zusammen mit
anderen Sensitivita¨tsstudien in Abschnitt 4.2.4 untersucht.
4.2.2 Fallstudie: Experiment bei 202 K
In diesem Abschnitt wird detailliert ein Gefrierexperiment mit einer Anfangs-
temperatur von 202 K bei einem Anfangsdruck von 180 hPa beschrieben (siehe Abb. 4.3).
Die Simulationszeit betra¨gt 40 min, beginnend 3 min vor der Kammerku¨hlung.
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Abb. 4.3: Modellierte Ku¨hlperiode der Fallstudie mit einer Anfangstemperatur von 202 K,
einem Anfangsdruck von 180 hPa und Gesamtwasser von 11 ppmv. Die Kurven sind der Abb. 4.2
in der Zeit zwischen 217 und 257 min entnommen. Auf der neuen Zeitskala startet die Pumpphase
nun bei 180 s.
Anfangsgro¨ßenverteilung Aerosol Die gestrichelte Kurve in Abb. 4.4 zeigt die mit
Hilfe eines differentiellen Mobilita¨tsanalysators gemessene Volumenverteilung des Aero-
sols. An diese gemessene Verteilung wurde in der APSC-Simulation mit einem trockenen
Massen-Medianradius rm = 0.16 µm und einer geometrischen Standardabweichung σ =
1.75 eine logarithmische Normalverteilung angepaßt und das Aerosol mit dem verfu¨gbaren
Wasserdampf in Gleichgewicht gebracht (Kurve mit Dreiecksymbolen in Abb. 4.4).
Das Gefrieren der Aerosolpartikel erfolgt am rechten Rand der Gro¨ßenverteilung, da
die homogene Nukleationswahrscheinlichkeit mit zunehmendem Flu¨ssig-Aerosolvolumen
zunimmt (siehe Abschnitt 2.3). Leider liefert die gemessene Gro¨ßenverteilung keine In-
formation u¨ber Partikelgro¨ßen gro¨ßer als ca. 1 µm im Durchmesser. Um den mo¨glichen
Einfluß der Gro¨ßenverteilung auf die Anzahl der nukleierten Eispartikel zu untersuchen,
wurde deshalb je eine Modellsimulation mit einer schma¨leren Verteilung (σ=1.5), und eine
Simulation mit einer breiteren Verteilung (σ=2.0) durchgefu¨hrt. Durch die schmale Ver-
teilung wird das gemessene totale Partikelvolumen gut repra¨sentiert, wa¨hrend die breite
Verteilung eine bessere Anpassung an die totale Anzahlkonzentration der Aerosolpartikel
ist. Die Resultate dieser Sensitivita¨tsstudien bezu¨glich der Gro¨ßenverteilung des Aerosols
werden in Abschnitt 4.2.4 pra¨sentiert.
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Abb. 4.4: Feuchte Volumenanfangsverteilungen des Aerosols fu¨r die Fallstudie dargestellt in
Abb. 4.3. Die durchgezogenen Kurven sind Modellanpassungen der gemessenen Gro¨ßenverteilung
(gestrichelte Kurve). Die Verteilung mit den Dreiecksymbolen wurde fu¨r die Simulationen in
Abschnitt 4.2.2 verwendet.
Relative Feuchte Abbildung 4.5 zeigt den zeitlichen Verlauf der simulierten relativen
Eisfeuchte (RHI). Wie in Abschnitt 4.1.2 bereits erwa¨hnt wurde, ist vor der Kammerku¨hl-
phase gasfo¨rmiges Wasser im Gleichgewicht mit den eisbedeckten Kammerwa¨nden. Den-
noch startet die Simulation mit einer Eisfeuchte von nur 90 %. Grund dafu¨r sind experi-
mentelle Unsicherheiten bei der Temperatur- und Gesamtwassermessung und die leichte
Erho¨hung der Gastemperatur gegenu¨ber der Wandtemperatur (Mo¨hler et al., 2003).
Mit Beginn der Ku¨hlphase kommt es zu einer sehr raschen Zunahme der Eisfeuchte.
Bei den gegebenenen thermodynamischen Bedingungen prognostizieren die Messungen
von Koop et al. (2000) einen kritischen Wert der relativen Eisfeuchte fu¨r homogene Eis-
nukleation von ca. 160 %. Genauer variert dieser Wert zwischen 161 % und 157 % fu¨r
Tropfenradien zwischen 0.1 µm und 5 µm, bei einer Dauer des Gefrierprozesses (Dauer
der Phasenumwandlung) von 1 min. Nach einer Simulationszeit von ca. 300 s wird die-
se kritische Gefrierfeuchte u¨berschritten, wodurch bei einem Teil der Aerosolpartikel der
Gefrierprozeß initiiert wird. In Abb. 4.5 markieren das Dreiecksymbol und der Punkt den
modellierten bzw. experimentell bestimmten Einsatzzeitpunkt des Gefrierprozesses. Wie
weit die relative Feuchte die kritische Gefrierfeuchte im weiteren Verlauf u¨berschreiten
kann, ha¨ngt von der totalen Anzahl der gebildeten Eispartikel ab, was wiederum von
Temperatur, Ku¨hlrate und den Gefriereigenschaften des Aerosols kontrolliert wird. Allge-
mein gilt: Je niedriger die Temperatur (langsameres Eispartikelwachstum) und je ho¨her
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die Ku¨hlrate, desto la¨nger kann die aktuelle Feuchte u¨ber der Gefrierfeuchte verbleiben
und desto mehr Eispartikel ko¨nnen sich bilden. Diese kontrollierenden Faktoren werden
anhand von Abb. 4.12 noch diskutiert werden.
Nach Einsatz des Gefrierprozesses wird durch schnelles Depositionswachstum der ge-
bildeten Eispartikel die H2O-Gasphasenkonzentration verringert und dadurch eine wei-
terer Anstieg der relativen Feuchte trotz anhaltender Ku¨hlung der Kammer verhindert
(Temperaturabnahme bis t = 600 s, siehe Abb. 4.3). Trotz der niedrigen Temperatur und
der hohen Ku¨hlrate bei diesem Experiment, beides wu¨rde eine große Differenz zwischen
kritischer und maximaler relativer Feuchte favorisieren, ist die maximale Eisfeuchte von
165.6 % nur um 3.5 % gro¨ßer als die kritische Gefrierfeuchte. Fa¨llt die Feuchte nach-
folgend wieder unter die kritische U¨bersa¨ttigung fu¨r homogenes Gefrieren, werden zwar
keine neuen Eispartikel mehr gebildet, aber das starke Wachstum der existierenden Parti-
kel wird fortgesetzt, was die schnelle Abnahme der Eisfeuchte zur Folge hat. Gleichzeitig
stattfindende Umsa¨tze von Wasser zwischen Gasphase und den flu¨ssigen Aerosolen ha-
ben keinen wesentlichen Einfluß auf den zeitlichen Verlauf der relativen Feuchte, da der
Flu¨ssigwassergehalt im Aerosol sehr klein verbleibt gegenu¨ber der H2O-Konzentration in
der Gasphase und dem Eiswassergehalt (siehe dazu Abb. 4.11).
Abb. 4.5: Modellierte relative Feuchte in Bezug auf Eis. Die horizontale Linie bei 160 % mar-
kiert die kritische U¨bersa¨ttigung fu¨r homogene Eisnukleation bei einer Temperatur von 198 K
fu¨r Partikel mit einem Durchmesser von ca. 0.4 µm und einer Gefrierdauer von 1 min (Koop et
al., 2000). Das Dreiecksymbol im Bereich des Maximums der Eisfeuchte markiert den Einsatz-
zeitpunkt des Gefrierprozesses in der Modellsimulation, der Punkt zeigt den Gefrierzeitpunkt
ermittelt mit Depolarisationsmessungen in der AIDA-Kammer (siehe Abb. 4.8).
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Wenn die Temperatur nach ca. 600 s aufgrund des Wa¨rmestroms von den Kam-
merwa¨nden anzusteigen beginnt, kommt die Eisfeuchte nahe 100 % zu liegen. Zur glei-
chen Zeit fa¨llt jedoch weiterhin der Druck, wodurch der H2O-Partialdruck reduziert wird.
Durch die Wassernachlieferung von den Kammerwa¨nden (FISH-Messung nimmt zu) wird
jedoch diese druckinduzierte Feuchteabnahme kompensiert und ein Gleichgewicht zwi-
schen Feuchte in der Kammer und eisbedeckten Kammerwa¨nden wird wiederhergestellt.
Es wurde fu¨r dieses Experiment auch eine Modellrechnung mit konstantem H2O-
Mischungsverha¨ltnis durchgefu¨hrt, bei dem der beobachtete Anstieg des Gesamtwassers
wa¨hrend der Ku¨hlphase ignoriert wird. Bei dieser Simulation (Feuchteverlauf hier nicht
gezeigt) zeigte sich ein kontinuierlicher Abfall der relativen Eisfeuchte auf 70 % mit an-
steigender Temperatur, im Gegensatz zur Gleichgewichtssituation nahe Eissa¨ttigung auf
Grundlage der FISH-Messungen. Dies unterstreicht die Wichtigkeit von mo¨glichst exakten
Feuchte- und Temperaturmessungen bei derartigen Gefriersimulationen.
Bei ca. 800 s und 1400 s fa¨llt die Eisfeuchte knapp unter die Eissa¨ttigung. Diese
kurzfristigen Untersa¨ttigungen stehen in Zusammenhang mit einer geringeren Pumpge-
schwindigkeit (geringere Druckabnahme) bzw. mit dem Ende der Pumpphase und dadurch
einer erho¨hten Temperaturzunahme (siehe Abb. 4.3). Diese Untersa¨ttigungen forcieren ein
teilweises Verdampfen der Eispartikel, was zur Wiederherstellung des Gleichgewichtes bei
Eissa¨ttigung fu¨hrt.
Partikelanzahlkonzentrationen Die Simulation startet mit einer totalen Anzahlkon-
zentration von 1460 cm−3 Schwefelsa¨ureaerosolen. Dies entspricht der zum selben Zeit-
punkt in der AIDA-Kammer beobachteten Anzahlkonzentration. Die Volumenexpansion
mit Beginn des Pumpens bewirkt eine dynamische Abnahme der Aerosolanzahlkonzen-
tration (siehe Abb. 4.6 und Abschnitt 3.2.1), wobei u¨ber die meiste Simulationszeit die
gemessene und die simulierte Partikelkonzentration sehr gut u¨bereinstimmen und deren
zeitliche Entwicklung weitgehend dem Druckverlauf folgt. Bei konstanten Druckbedingun-
gen vor 200 s und nach 1400 s nimmt jedoch die Anzahlkonzentration auch geringfu¨gig
ab. Dies ist eine Folge der Abscheideprozesse von H2SO4/H2O-Aerosolen in der AIDA-
Kammer, welche bereits in Abschnitt 4.2.1 angesprochen wurden.
Bei 345 s markiert die simulierte Aerosolanzahlkonzentration durch den scharfen Abfall
der Kurve den Zeitpunkt des Gefrierprozesses. Die Abnahme der Partikelkonzentration
betra¨gt hier ca. 90 cm−3, entsprechend der Anzahl der gebildeten Eispartikel (siehe dazu
Abb. 4.7). Bei der Kammermessung der Partikelkonzentration kann dieser scharfe Abfall
nicht beobachtet werden, da der Kondensationskernza¨hler die Anzahl von Aerosolen und
Eispartikeln in Summe mißt.
In Abb. 4.7 wird der Einsatzzeitpunkt des Gefrierprozesses bei 330 s definiert. Nach
diesem Zeitpunkt wird innerhalb von ca. 20 s eine maximale Eispartikelkonzentration von
94 cm−3 erreicht. Die Nukleation weiterer Eispartikel wird nachfolgend durch der Fall der
relativen Eisfeuchte unterhalb die kritische Gefrierfeuchte verhindert. Die charakteristi-
sche Zeit τfr des Gefrierprozesses bei einer Gefriertemperatur von 198 K ist umgekehrt
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Abb. 4.6: Verlauf von Druck und totaler Partikelanzahlkonzentration. Die fein gestrichelte
Kurve zeigt der Verlauf der Partikelmessung in der Kammer (Summe aus Aerosolen und Eispar-
tikeln mit einen Durchmesser von 20 nm bis 3 µm). In der Simulation (durchgezogene Kurve, nur
flu¨ssige Partikel) wird das Gefrieren von einem kleinen Teil der Aerosole durch einen scharfen
Abfall der Anzahlkonzentration bei 345 s angezeigt.









Setzt man die beobachtete Ku¨hlrate dT/dt = 0.012 Ks−1 bei 198 K in Gleichung (4.1) ein,
erha¨lt man fu¨r τfr ∼ 1 s. Diese charakteristische Gefrierzeit wurde mit der vollen Breite










in der APSC-Simulation verglichen. Dabei stimmt der ermittelte Wert von ∼ 3 s gut mit
der charakteristischen Gefrierzeit τfr u¨berein.
Abbildung 4.8 vergleicht die simulierte totale Eispartikelanzahlkonzentration mit der
AIDA-Messung fu¨r Eispartikel mit einem Durchmesser gro¨ßer als 1.5 µm (durchgezogene
Kurve rechts). Bei der Kammermessung mit dem optischen Partikelspektrometer wer-
den nur Partikel > 1.5 µm als Eispartikel geza¨hlt, da sie unterhalb dieses Limits nicht
von großen flu¨ssigen Schwefelsa¨urepartikeln unterschieden werden ko¨nnen (Mo¨hler et al.,
4.2 Homogenes Gefrieren von wa¨ßrigen Schwefelsa¨urelo¨sungen 43
Abb. 4.7: Zeitlicher Verlauf der modellierter Anzahlkonzentration der Eispartikel. Der definierte
Gefrierzeitpunkt tnuc = 330 s ist im Modell jener Zeitpunkt, wo die Eispartikelkonzentration den
Wert von 10−3 cm−3 u¨berschreitet (nicht ersichtlich auf der linearen y-Achse). Die entsprechende
Gefriertemperatur Tnuc betra¨gt 197.8 K (siehe kleine Abb.).
2003). Im Modell ist der Unterschied zwischen der Gesamtzahl der Eispartikel und der
Zahl der Eispartikel > 1.5 µm sehr klein (hier nicht gezeigt).
Beru¨cksichtigt man bei der Simulation die mehrfach erwa¨hnten Verlustprozesse von
Eiswasser (siehe Abschnitt 4.2.1), dann nimmt die simulierte Eispartikelanzahlkonzen-
tration in a¨hnlicher Weise ab, wie die in der AIDA-Kammer gemessene Konzentration
(vergleiche durchgezogene Kurve links mit durchgezogener Kurve rechts in Abb. 4.8). Der
Vergleich mit der Kammermessung zeigt weiter, daß sowohl der Einsatz des Gefrierpro-
zesses als auch die maximale Eispartikelkonzentration von der Simulation sehr gut erfaßt
werden. Obwohl wie oben erwa¨hnt die Partikelmessung mit dem optischen Partikelspek-
trometer nur fu¨r große Eispartikel sensitiv ist, stimmt die Messung der ersten Eispartikel
mit dem scharfen Anstieg des Depolarisationssignals sehr gut u¨berein.
Der im Vergleich zur APSC-Simulation verzo¨gerte Anstieg der Eispartikelkonzentra-
tion wird durch teilweises Verdampfen von Eispartikeln in der beheizten Probenahmelei-
tung zum Partikelspektrometer verursacht (Mo¨hler et al., 2003). Durch dieses teilweise
Verdampfen kann der Durchmesser von anfa¨nglich sehr kleinen Eispartikeln unter das
Detektionslimit von 1.5 µm schrumpfen, wo sie dann nicht mehr von den flu¨ssigen Ae-
rosolen unterschieden werden ko¨nnen. Mit zunehmendem Wachstum der Eispartikel wird
dieser Effekt jedoch immer unwichtiger, weshalb es auch unwahrscheinlich ist, daß die
Kammermessung die maximale Anzahl der Eispartikel unterscha¨tzt.
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Abb. 4.8:Modellierte (linke Abb.) und gemessene (rechte Abb.) Eispartikelanzahlkonzentratio-
nen. Bei der gemessenen Anzahlkonzentration wurden nur Eispartikel mit einem Durchmesser
gro¨ßer als 1.5 µm geza¨hlt. Die Simulation zeigt sowohl das Resultat unter Beru¨cksichtigung der
Eiswasserverluste (durchgezogene Kurve), als auch den Verlauf bei Vernachla¨ssigung der Verlust-
prozesse (gestrichelte Kurve). Der vertikale Balken kennzeichnet die experimentelle Unsicherheit
der mit dem optischen Partikelspektrometer gemessenen Eispartikelkonzentration. Die gestri-
chelte Kurve rechts zeigt die gemessene Depolarisation des ru¨ckwa¨rtsgestreuten Argon-Lasers
zur Bestimmung des Einsatzzeitpunktes des Gefrierens.
Gro¨ßenverteilungen und chemische Zusammensetzung des Aerosols Anhand
von Abb. 4.9 soll zuna¨chst die zeitliche Entwicklung der Anzahlgro¨ßenverteilung der
Eispartikel (Bild unten) diskutiert werden. Dargestellt ist die Anzahlkonzentration der
Eispartikel in jedem Gro¨ßenbin. Die erste Eismode mit einem Mediandurchmesser von ca.
0.8 µm ist bei t = 330 s zu sehen. Durch sehr langsames Wachstum der frisch gebilde-
ten Eispartikel, jedoch sehr rasches Gefrieren weiterer Aerosole, bleibt bis ca. t = 350 s
die mittlere Gro¨ße der Eispartikel nahezu unvera¨ndert, die Anzahlkonzentration erho¨ht
sich jedoch um einen Faktor 104. Danach ist der Gefrierprozeß abgeschlossen und die exi-
stierenden Eispartikel wachsen zu einer mittleren Gro¨ße von 2.4 µm im Durchmesser. In
diesem Gro¨ßenbereich wird das Partikelwachstum durch Diffusion kontrolliert. Dabei ist
das radiale Wachstum der Partikel umgekehrt proportional der Partikelgro¨ße, d.h. kleine
Partikel wachsen schneller als große, weshalb die Gro¨ßenverteilung der Eispartikel mit
zunehmender Zeit immer schma¨ler wird.
Betrachtet man die Gro¨ßenverteilung des Aerosols in Abb. 4.9 zeigt sich, daß die
flu¨ssigen Schwefelsa¨ureaerosole mit einem Durchmesser gro¨ßer als ca. 4 µm nicht gefrie-
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Abb. 4.9: Zeitliche Entwicklung der modellierten Anzahlgro¨ßenverteilungen der Aerosole (oben)
und der Eispartikel (unten) wa¨hrend des Gefrierprozesses. Die unterschiedlichen Farben kenn-
zeichnen die fortlaufende Zeit in Intervallen von 10 s. Die gestrichelte Kurve oben zeigt die
Anfangsgro¨ßenverteilung des Aerosols.
ren. Dieser Umstand erscheint zuna¨chst u¨berraschend zu sein, denn die homogene Ge-
frierwahrscheinlichkeit sollte mit zunehmendem Partikelvolumen ansteigen. Der Grund
ist die Diffusionslimitierung der großen Partikel. Beim schnellen Ku¨hlen der Kammer
ko¨nnen dann diese Partikel im Vergleich zu den kleineren Aerosolen nicht schnell genug
das verfu¨gbare Wasser mit ansteigender relativer Feuchte aufnehmen. Dies hat zur Folge,
daß bei Initiierung des Gefrierprozesses in einem Gro¨ßenbereich nahe 1 µm der Wasserge-
halt bzw. die Wasseraktivita¨t der gro¨ßeren Partikel zu gering ist, d.h. diese Lo¨sungstropfen
sind zu schwefelsa¨urehaltig um gefrieren zu ko¨nnen.
Mit Hilfe von Abb. 4.10, welche die H2O-Massenfraktion als Funktion der Zeit und
der Partikelgro¨ße zeigt, kann dies nochmals verdeutlicht werden. Solange kein Gefrie-
ren auftritt erfahren mit Beginn der Ku¨hlung die Aerosole im mittleren Gro¨ßenbereich
ein starkes Kondensationswachstum. Bei t = 340 s gipfelt der Wasseranteil in der 1 µm
großen Tropfen bei einem Wert von ca. 75 %. Die Tropfen mit einem Durchmesser gro¨ßer
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Abb. 4.10: Gro¨ßenaufgelo¨ste H2O-Massenfraktion der H2SO4/H2O-Lo¨sungstropfen zum Zeit-
punkt des Gefrierens. Die gestrichelte Kurve gibt den anfa¨nglichen Wassergehalt der Aerosole
vor der Kammerku¨hlung an.
als 20 µm nehmen in dieser Zeitspanne nur sehr wenig Wasser auf, und verbleiben fast bei
ihrer anfa¨nglichen H2O-Konzentration vor der Kammerku¨hlung. Bei sehr kleinen Aero-
solen unterhalb 0.1 µm ist der Wassergehalt aufgrund des Kelvin-Effekts sehr gering. Im
Gegensatz zu den großen Lo¨sungstropfen sind diese kleinen Tropfen jedoch nicht diffusi-
onslimitiert, sondern sie verbleiben stets im Gleichgewicht mit dem verfu¨gbaren Wasser
in der Gasphase, d.h. sie reagieren instantan auf A¨nderungen der relativen Feuchte. Auf-
grund ihrer Diffusionslimitierung verdunsten die gro¨ßeren Aerosole Wasser auch langsamer
mit fallender Eisfeuchte nach t = 340 s, wodurch die Beulen der Kurven in Abb. 4.10 im
Durchmesserbereich zwischen 5–10 µm zustandekommen.
Partitionierung von Wasser Wie bereits in Abschnitt 4.2.1 beschrieben wurde, wird
bei allen Simulationen das Gesamtwasser gema¨ß den FISH-Messungen vorgeschrieben,
sodaß zu jeder Zeit das totale Mischungsverha¨ltnis von Wasser im Modell dem gemessenen
Wert entspricht. In Abbildung 4.11 ist die berechnete Partitionierung des Gesamtwassers
in Gasphase, Flu¨ssigwassergehalt und Eiswassergehalt dargestellt, welche experimentell
nicht bestimmt werden kann.
Anfa¨nglich befindet sich der Großteil des Gesamtwassers in der Gasphase. Im Ver-
gleich dazu ist der Flu¨ssigwassergehalt der Aerosole a¨ußerst gering. Wird die Kammer
geku¨hlt, erho¨ht sich zuna¨chst der Flu¨ssigwassergehalt durch Kondensationswachstum der
unterku¨hlten Tropfen, mit Einsatz des Gefrierprozesses nimmt er jedoch wieder ab. Un-
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tersucht man diese Abnahme genauer (siehe kleine Abb. innerhalb von Abb. 4.11), findet
man in der Zeit zwischen 340 s und 350 s eine steile Abnahme des Flu¨ssigwassers, ge-
folgt von einer langsameren Abnahme. Der steile Abfall kommt durch den Gefrierprozeß
zustande, d.h. dieser Wasseranteil wird durch Gefrieren eines Teils der Aerosole in Eis
umgewandelt. Die nachfolgende langsamere Abnahme resultiert aus der Verdunstung von
Wasser mit fallender relativer Eisfeuchte, verursacht durch das Eispartikelwachstum.
Abb. 4.11: Modellierte Partitionierung von Wasser. Die durchgezogenen Kurven sind die Er-
gebnisse unter Beru¨cksichtigung der Eiswasserverluste nach 900 s. Die Ergebnisse ohne diese
Prozesse sind als gestrichelte Kurven eingezeichnet.
Das H2O-Mischungsverha¨ltnis in der Gasphase wird durch Deposition von Wasser an
den Eispartikeln zwischen 300 s und 400 s verringert. Dieser Verlust in der Gasphase wird
jedoch gleichzeitig durch die Wassernachlieferung von den Kammerwa¨nden teilweise kom-
pensiert (siehe beginnende Zunahme des Gesamtwassers), bis schließlich das Mischungs-
verha¨ltnis aus dem selben Grund wieder zunimmt.
Bei ca. 800 s erreicht der Eiswassergehalt seinen Maximalwert von fast 11 ppmv.
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Andererseits wurde aber die H2O-Gasphase durch das Eispartikelwachstum nur um ca.
5 ppmv verringert. Demzufolge resultiert ein großer Teil des Eispartikelwachstums aus der
Wassernachlieferung von den Kammerwa¨nden, wobei dieses Wasser sehr schnell an die
Eispartikel angelagert wird. Die Zeitskala τgas, auf welcher der verfu¨gbare Wasserdampf






gegeben. Setzt man bei einer Temperatur von T = 200 K und einem Druck von p =
180 hPa fu¨r den D ' 0.9cm2s−1 (Gleichung (2.4)), fu¨r β = 0.6 (Gleichung (2.3)), fu¨r den
Eispartikelradius r = 1 µm, und fu¨r die Eispartikelkonzentration nice = 94 cm
−3, dann
erha¨lt man fu¨r τgas ∼ 15 s.
Bei ca. 800 s und 1400 s fa¨llt die Eisfeuchte knapp unter 100 % (siehe Abb. 4.5),
wodurch die Eispartikel teilweise verdampfen. Dies fu¨hrt wiederum zu eine Zunahme des
Gasphasenwassers bis die Ku¨hlphase beendet ist. Beru¨cksichtigt man in der Simulation die
Abnahme des Gesamtwassers zufolge der Eiswasserverluste nach 900 s, fu¨hrt dies zwar zu
einer viel schnelleren Abnahme des Eiswassergehaltes als durch Verdunstung alleine, einen
Einfluß auf die H2O-Gasphasenkonzentration hat dies aber nur in geringem Umfang am
Ende der Ku¨hlphase. Zusammenfassend sei erwa¨hnt, daß die Partitionierung von Wasser,
vor allem die Umsa¨tze von Wasser zwischen der Gasphase und der Eisphase, großteils
durch den H2O-Wandfluß bestimmt ist.
4.2.3 Experimente in anderen Temperaturbereichen
Neben der im vorigen Abschnitt pra¨sentierten Fallstudie bei 202 K wurden weitere APSC-
Simulationen von homogenen Gefrierexperimenten mit unterku¨hlten H2SO4/H2O-Lo¨sungs-
tropfen durchgefu¨hrt. Die Anfangstemperaturen der Experimente erstreckten sich von
194 K bis 235 K. Die Ku¨hlraten zum Zeitpunkt des Gefrierens betrugen zwischen
0.5 K min−1 und 2.6 K min−1 (siehe Tab. 4.1). Unter der Annahme von adiabatischer
Ku¨hlung entsprechen diese Ku¨hlraten vertikalen Windgeschwindigkeiten in der Gro¨ßen-
ordnung von 1–2 m s−1, vergleichbar mit konvektiven Aufwinden oder den Aufwinden
in starken mesoskaligen Wellen. Im Gegensatz zur Fallstudie bei 202 K wurde bei den
u¨brigen Experimenten keine Anfangsgro¨ßenverteilung bestimmt. Bei der Initialisierung
der Gro¨ßenverteilung in den APSC-Simulationen wurde daher bei diesen Experimenten
die gemessene H2SO4-Konzentration in der Kammer herangezogen, und dann der Median-
durchmesser und die geometrische Standardabweichung derart angepaßt, daß die model-
lierte totale Anzahlkonzentration des Aerosols mit der gemessenen Konzentration u¨ber-
einstimmt. Nachfolgend konzentriert sich der Vergleich zwischen Modellergebnissen und
Kammermessungen auf die kritischen Gefrierfeuchten, die maximalen U¨bersa¨ttigungen,
die Gefrierzeitpunkte, die totale Anzahl der Eispartikel und die H2SO4-Massenfraktion.
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Tabelle 4.1: Zusammenschau der simulierten Gefrierexperimente mit den Anfangstemperaturen
To und mit den Ku¨hlraten (dT/dt)nuc = γ. Die Ku¨hlraten sind zum Zeitpunkt des Gefriereinsat-
zes bestimmt. Gegenu¨bergestellt sind die modellierten und gemessenen Gefriereinsatzzeitpunkte
tnuc, die Gefriertemperaturen Tnuc und die H2SO4-Massenfraktionen Wnuc zum Zeitpunkt tnuc.
Die Zeitpunkte tnuc beziehen sich hier auf den Beginn der Kammerku¨hlung. Die modellierten
Schwefelsa¨urekonzentrationen gelten fu¨r Partikel im Nicht-Gleichgewicht mit einem Durchmesser
von 1 µm, die gemessenen Werte wurden mit Hilfe von Filterprobenahmen unter der Annahme
von Wassergleichgewicht ermittelt. In den beiden letzten Spalten werden die simulierten und die
gemessenen totalen Eispartikelkonzentrationen verglichen, wobei die experimentelle Unsicherheit
± 50 % betra¨gt.
T0[K] APSC AIDA APSC AIDA APSC AIDA
γ γ tnuc Wnuc Tnuc tnuc Wnuc Tnuc nice nice
[K min−1] [K min−1] [s] [%] [K] [s] [%] [K] [cm−3] [cm−3]
194.4 −0.72 0.09 190 27.0 189.9 270 22.2 189.4 90 keine Daten
(−0.06) (268) (27.1) (189.4) (41)
202.2 −0.78 −0.57 150 24.8 197.8 160 22.6 197.6 94 108± 54
212.6 −0.9 −0.88 152 21.2 208.0 127 23.3 208.2 34 42± 21
225.9 −0.48 −0.43 268 13.4 220.7 261 15.2 220.7 20 8± 4
235.3 −2.58 −2.75 96 4.3 230.2 72 16.2 231.0 346 > 40
(−2.58) (91) (3.9) (230.4) (245)
Eisu¨bersa¨ttigungen Abbildung 4.12 vergleicht die modellierten maximalen Eisfeuch-
ten (ausgefu¨llte Kreise) und Gefrierfeuchten (offene Kreise) mit den gemessenen Gefrier-
feuchten in der AIDA-Kammer (offene Quadrate). Die durchgezogene Linie in Abb. 4.12
markiert die relative Eisfeuchte, bei der Sa¨ttigung in Bezug auf flu¨ssiges Wasser eintritt.
Die gestrichtelte Linie kennzeichnet die kritische Eisfeuchte als Funktion der Temperatur,
bei der ein Tropfen mit einem Durchmesser von 0.5 µm in einem Zeitraum von 1 s ge-
friert. Die gepunktete Linie gilt fu¨r Tropfen mit einem Durchmesser von 2 µm und einer
Gefrierdauer von 1 min. Diese kritischen Feuchten wurden mit Hilfe der Nukleationsraten-
Parametrisierung von Koop et al. (2000) berechnet (siehe Gleichung (2.31)). Im ersten Fall
(gestrichelte Linie) betra¨gt die kritische Nukleationsrate Jhom = 1.5× 1013 cm−3 s−1 und
die Differenz zwischen kritischer Wasseraktivita¨t und Wasseraktivita¨t bei Eisgleichgewicht
∆aw = aw − aiw = 0.3204, im zweiten Fall (gepunktete Linie) ist Jhom = 4× 109 cm−3 s−1
und ∆aw = 0.305. Die beiden Linien umgrenzen na¨herungsweise die beobachteten Parti-
kelgro¨ßen und Gefrierzeitskalen in der AIDA-Kammer.
Vergleicht man in den Modellsimulationen die maximalen Eisfeuchten mit den kriti-
schen Gefrierfeuchten, zeigt sich zwischen diesen Feuchten eine Differenz von ein paar
Prozenten, wobei diese Differenz mit abnehmender Temperatur zunimmt (siehe Fa¨lle bei
Temperaturen unterhalb 210 K in Abb. 4.12). Dies wird durch ein langsameres Wachs-
tum der Eispartikel mit abnehmender Temperatur verursacht, wodurch dem Anstieg der
Eisfeuchte zufolge der Ku¨hlung weniger schnell entgegengewirkt wird als bei hohen Tem-
peraturen. Beim wa¨rmsten Experiment mit einer Gefriertemperatur nahe 230 K kommt
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Abb. 4.12: Modellierte maximale Eisfeuchten RHImax und Gefrierfeuchten RHInuc (ausgefu¨ll-
te und offene Kreise) zusammen mit den gemessenen kritischen Gefrierfeuchten in der AIDA-
Kammer (offene Quadrate). Der absolute Meßfehler der Gefrierfeuchten in der AIDA-Kammer
erho¨ht sich von ± 8 % bei einer Temperatur von 230 K auf ± 12 % bei 190 K (Mo¨hler et al.,
2003).
trotzdem eine große Differenz zwischen kritischer und maximaler Feuchte zustande, weil
bei diesem Experiment die Ku¨hlrate sehr viel gro¨ßer war (Faktor 3–4) als bei den anderen
Experimenten (siehe Tab. 4.1), wodurch der reine Temperatureffekt kompensiert wird.
Mit abnehmender Gefriertemperatur beobachtet man die Tendenz, daß die kritischen
Gefrierfeuchten in Abb. 4.12 oberhalb der gestrichelten und der gepunkteten Linie zu
liegen kommen. Dieses Verhalten ist eine Folge des Nicht-Gleichgewichtes der großen Ae-
rosolpartikel (Durchmesser > 2 µm) mit der H2O-Konzentration in der Gasphase, was
anhand Abb. 4.10 bereits diskutiert wurde. Bei den Modellsimulationen wurde als Gefrier-
zeitpunkt jener Zeitpunkt definiert, wo die Eispartikelkonzentration den Wert 10−3 cm−3
u¨berschreitet (siehe Abb. 4.7). Bei einer so geringen Partikelkonzentration wu¨rden nor-
malerweise die großen Partikel aufgrund des Volumeneffektes zuerst gefrieren, was aber
aufgrund ihrer zu geringen Wasseraktivita¨t nicht geschieht. Im Gegensatz dazu sind die
kleineren Aerosole im Durchmesserbereich 0.1–1 µm nahezu im Wassergleichgewicht und
gefrieren deshalb zuerst (siehe Abb. 4.9 und 4.10). Je niedriger die Temperatur, desto klei-
ner sind nun aufgrund einer geringeren Wachtumsrate diese zuerst gefrierenden Aerosole
und desto ho¨her sind daher ihre Gefrierfeuchten aufgrund der geringeren Gefrierwahr-
scheinlichkeit bei kleinerem Volumen. Aus diesem Grund liegen nun die tatsa¨chlichen
Gefrierfeuchten u¨ber den entsprechenden kritischen Feuchten nach Koop et al. (2000), bei
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welchen ein monodisperses Aerosol im Gleichgewicht mit der H2O-Gasphase angenommen
wurde.
Mit Ausnahme der beiden Experimente nahe 210 K und 230 K unterscheiden sich
die modellierten Gefrierfeuchten von den gemessenen AIDA-Werten um nicht mehr als
3 %, was deutlich innerhalb der absoluten experimentellen Unsicherheit von ± 8–12 %
liegt. Im Fall des Experimentes nahe 210 K ist die große Differenz zwischen modellier-
ter und gemessener Gefrierfeuchte wahrscheinlich auf heterogene Gefrierartefakte zuru¨ck-
zufu¨hren, wodurch der Gefrierprozeß bei einer sehr niedrigen Eisfeuchte initiiert wurde
(Mo¨hler et al., 2003). Die Differenz im Fall nahe 230 K ist schwieriger zu erkla¨ren. Eine
Erkla¨rung ko¨nnte hier sein, daß durch Temperaturinhomogenita¨ten im Gasvolumen (siehe
Abschnitt 4.1.2), verursacht durch sehr kurzzeitige isolierte Wirbel mit nahezu adiabati-
scher Abku¨hlung, der Gefrierprozeß bei einer niedrigeren Temperatur als der ermittelten
mittleren Gastemperatur stattgefunden hat. Eine Bestimmung der AIDA-Gefrierfeuchte
mit niedriger Temperatur wu¨rde dann zu einer besseren U¨bereinstimmung zwischen mo-
dellierten und gemessener Gefrierfeuchte fu¨hren. Eine zweite Erkla¨rung ko¨nnte die extrem
hohe Ku¨hlrate bei diesem Experiment liefern. Bei einer derart schnellen Ku¨hlung ist die
Gefrierfeuchte extrem sensitiv bezu¨glich des ermittelten Gefrierzeitpunktes, dessen gemes-
sener und modellierter Wert sich deutlich unterscheiden (siehe Tab. 4.1).
Die kritische Gefrierfeuchte fu¨r das wa¨rmste Experiment mit einer Gefriertemperatur
um 230 K liegt bei der Modellsimulation sehr nahe an der Linie wo Sa¨ttigung bezu¨glich
Flu¨ssigwasser eintritt (siehe Abb. 4.12). Durch die sehr große Ku¨hlrate und die warme
Temperatur weisen hier die unterku¨hlten Lo¨sungstropfen vor dem Gefrierprozeß ein star-
kes Kondensationswachstum auf und werden dadurch sehr stark verdu¨nnt. Der simulierte
H2SO4-Massenanteil betra¨gt hier zum Zeitpunkt des Gefrierens im Modell nur 4.3 %.
Von der experimentellen Seite betrachtet scheint bei diesem Experiment aber keine Akti-
vierung von Flu¨ssigwasser stattgefunden zu haben (siehe niedrige AIDA-Gefrierfeuchte).
Anhand einer zusa¨tzlichen Simulation wurde deshalb untersucht, inwieweit das Modeller-
gebnis durch die Genauigkeit der Parametrisierung fu¨r den H2O-Sa¨ttigungsdampfdruck
u¨ber den nahezu reinen Wassertropfen beeinflußt wird, dessen Unsicherheit im Bereich von
ein paar Prozenten liegt. In dieser Simulation wurde der Sa¨ttigungsdampfdruck um 2.5 %
verringert, wenn die relative Feuchte den Wert von 95 % u¨berschreitet. Als Modellergebnis
erha¨lt man dann eine um 3.6 % niedrigere Gefrierfeuchte und weiter auch eine maximale
U¨bersa¨ttigung knapp unterhalb der Sa¨ttigungslinie bezogen auf flu¨ssiges Wasser. Die wei-
teren Modellergebnisse fu¨r diese Simulation mit reduziertem Sa¨ttigungsdampfdruck sind
in Tab. 4.1 (letzte Zeile) in Klammern dargestellt.
Gefrierzeitpunkte Wie in Abschnitt 4.2.2 bereits gezeigt wurde, wird bei den Kam-
merexperimenten der Gefrierzeitpunkt durch die sehr scharfe Zunahme der Depolarisation
eines Argon-Lasers bestimmt, wa¨hrend in den Modellsimulationen dieser Zeitpunkt dann
gegeben ist, wenn die Eispartikelkonzentration den Wert 10−3 cm−3 u¨bersteigt. Dies er-
schwert einen exakten Vergleich der gemessenen und der modellierten Einsatzzeitpunkte
des Gefrierprozesses. Trotzdem werden die experimentell bestimmten Gefrierzeitpunkte
von den APSC-Simulationen sehr gut erfaßt (siehe Tab. 4.1). Dasselbe gilt auch fu¨r die
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Gefriertemperaturen.
Eine Ausnahme bildet das ka¨lteste Experiment mit einer Anfangstemperatur To =
194.4 K. In diesem Fall ist der ermittelte Gefrierzeitpunkt in der Kammer viel spa¨ter als
in der Modellsimulation, wodurch auch der deutliche Unterschied bei den angegebenen
Ku¨hlraten erkla¨rt wird. Hierfu¨r ko¨nnte die experimentelle Unsicherheit bei der Gesamt-
wassermessung mit dem FISH-Instrument die Erkla¨rung sein, welche die Modellergebnisse
deutlich beeinflussen kann (siehe dazu Abschnitt 4.2.4). Reduziert man in einer Simulati-
on den FISH-Meßwert um 7.5 %, was noch im Bereich der experimentellen Unsicherheit
liegt, dann stimmen auch bei diesem Experiment der modellierte und der gemessene Ge-
frierzeitpunkt sehr gut u¨berein (siehe Modellergebnisse in Klammern bei To = 194.4 K in
Tab. 4.1).
Eispartikelkonzentrationen In Tab. 4.1 werden auch die modellierten und die ge-
messenen maximalen Eispartikelkonzentrationen verglichen. Man beachte die sehr gute
U¨bereinstimmung zwischen diesen Konzentrationen, was wiederum sehr gut die Anwend-
barkeit der Nukleationsraten-Parametrisierung von Koop et al. (2000) zur Simulation von
homogenen Gefrierprozessen demonstriert. Bei den Experimenten von To = 194.4 K bis
To = 212.6 K nimmt die Ku¨hlrate geringfu¨gig zu, die Temperatur erho¨ht sich jedoch um
ca. 18 K. Aus diesem Grund nimmt die Anzahl der gebildeten Eispartikel ab, da schnel-
leres Eispartikelwachstum bei ho¨heren Temperaturen zu einer schnelleren Abnahme der
Eisu¨bersa¨ttigung fu¨hrt und dadurch der Gefrierprozeß fru¨her abgebrochen wird (Ka¨rcher
und Lohmann, 2002).
4.2.4 Sensitivita¨tsanalysen
In diesem Abschnitt wird gezeigt, welchen Einfluß die experimentellen Unsicherheiten der
Kammermessungen von Gesamtwasser, Temperatur und der Anfangsgro¨ßenverteilung des
Aerosols auf die Modellsimulationen haben ko¨nnen. Dabei richtet sich das Hauptaugen-
merk dieser Sensitivita¨tsstudien auf die modellierte Eispartikelanzahlkonzentration fu¨r
die Fallstudie mit To = 202.2 K, welche in Abschnitt 4.2.2 diskutiert wurde. Weiter wird
die Sensitivita¨t der Simulationen bezu¨glich des Depositionskoeffizienten von Wasserdampf
auf Eis gezeigt.
Mischungsverha¨ltnis Gesamtwasser Das totale H2O-Mischungsverha¨ltnis dargestellt
in Abb. 4.3 hat eine Genauigkeit von ± 6 %. Um zu zeigen, wie sehr diese experimentelle
Unsicherheit die Modellsimulation bei 202 K beeinflußt, wurde eine Reihe von Simula-
tionen durchgefu¨hrt, in denen die FISH-Werte entweder um maximal 10 % erho¨ht oder
erniedrigt wurden. Die anderen Input-Gro¨ßen blieben dabei unvera¨ndert. Diese A¨nde-
rungen des H2O-Mischungsverha¨ltnisses um ± 10 % (siehe oberer Teil von Abb. 4.13)
fu¨hren zu einer Variabilita¨t der simulierten totalen Anzahl der Eispartikel von ca. ± 80 %
(siehe unterer Teil von Abb. 4.13). Solange keine Eispartikel vorhanden sind, bewirken
ho¨here oder niedrige Werte des Gesamtwassers direkt eine Erho¨hung oder Verringerung
der H2O-Gasphasenkonzentration in den Simulationen, wodurch wiederum die kritische
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Abb. 4.13: Variation der modellierten Eispartikelkonzentration bei einer A¨nderung der FISH-
Messung von ± 10 %. Die gestrichelten Kurven markieren die Orginalwerte der Fallstudie dis-
kutiert in Abschnitt 4.2.2.
Gefrierfeuchte fru¨her oder spa¨ter erreicht wird. Dies wird in Abb. 4.13 durch die deutlich
unterschiedlichen Gefrierzeitpunkte ersichtlich.
Trotz der deutlichen Abha¨ngigkeit der simulierten Eispartikelkonzentration von der
FISH-Messung fu¨hrt ein ho¨herer (niedrigerer) FISH-Wert nicht zwangsla¨ufig zu einer
ho¨heren (niedrigeren) Eispartikelkonzentration. Aufgrund der unterschiedlichen Nukleati-
onszeitpunkte findet na¨mlich der Phasenu¨bergang der Aerosole bei verschiedenen Tempe-
raturen und Ku¨hlraten statt. Dies hat wiederum Auswirkungen auf den eng begrenz-
ten Bereich zwischen kritischer Gefrierfeuchte und maximaler U¨bersa¨ttigung. In Ab-
schnitt 4.2.2 wurde bereits ausgefu¨hrt, daß die Anzahl der gebildeten Eispartikel aus der
Kombination von Temperatur, Ku¨hlrate und relativer Eisfeuchte rund um den Zeitpunkt
der maximalen Eisu¨bersa¨ttigung resultiert. So ergibt eine Simulation mit einer Erho¨hung
des FISH-Wertes um 2.5 % eine ho¨here Eispartikelkonzentration als eine Simulation mit
einem FISH-Wert +5 % (nicht dargestellt in Abb. 4.13). Zusammen mit der gezeigten
totalen Variabilita¨t der simulierten Eispartikelkonzentration unterstreicht dies aber umso
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Abb. 4.14: Variation der modellierten Eispartikelkonzentration aufgrund von Variationen der
mittleren Gastemperatur um ± 0.3 K und aufgrund einer Verschiebung der Zeitskala der Tempe-
raturmessung um -10 s (fein gestrichelte Kurve unten). Die grob gestrichelten Kurven markieren
die Orginalwerte der Fallstudie diskutiert in Abschnitt 4.2.2.
mehr die Wichtigkeit von mo¨glichst genauen Messungen des H2O-Mischungsverha¨ltnisses,
wenn es gilt die Bildung von Zirren in der realen Atmospha¨re zu simulieren.
Temperatur Boxmodellierungen wie die vorliegenden Simulationen der AIDA-Gefrier-
experimente implizieren immer eine homogene Luftmasse. Tatsa¨chlich liegen die Zeitska-
len, auf denen die AIDA-Kammer thermisch durchmischt wird im Bereich von wenigen
Sekunden, wodurch die Annahme eines homogenen Gasvolumens in den meisten Fa¨llen
auch erfu¨llt ist. Dennoch ko¨nnten die geringfu¨gigen Temperaturinhomogenita¨ten in der
Kammer den Gefrierprozeß beeinflussen.
Die Sensitivita¨t der Modellsimulationen bezu¨glich der gemessenen mittleren Gastem-
peratur wurde auf zwei Arten untersucht. Erstens wurde in mehreren Simulationen die
Temperatur um ± 0.3 K variiert, entsprechend der experimentellen Unsicherheit der Tem-
peraturmessung aufgrund der mo¨glichen Inhomogenita¨ten im Gasvolumen (siehe Tempe-
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raturprofile im oberen Teil von Abb. 4.14). Zweitens wurde untersucht, welche Auswir-
kungen eine Verschiebung der Zeitachse der gemessenen Temperatur um − 10 s hat, d.h.
die Kammerku¨hlung wu¨rde 10 s fru¨her beginnen (siehe fein gestrichelte Kurve der kleinen
Abb. innerhalb von Abb. 4.14). Die Zeitachse von Druck und H2O-Mischungsverha¨ltnis
wird jedoch nicht verschoben. Dieser Offset bei der Temperaturmessung kommt durch ei-
ne gewisse Ansprechzeit der Thermoelemente zustande, welche sich abha¨ngig vom Druck
von ca. 3 s bei 1000 hPa auf ca. 10 s bei 180 hPa erho¨ht. Die gemessene Temperatur hinkt
also der tatsa¨chlichen Temperatur bei den Kammerku¨hlungen etwas hinterher.
Die Variabilita¨t der totalen Anzahlkonzentration der Eispartikel aufgrund angenom-
mener Temperaturabweichungen von ± 0.3 K (siehe Abb. 4.14 unten) liegt in der selben
Gro¨ßenordnung wie die Unsicherheit der Eispartikelkonzentration zufolge von mo¨glichen
Fehlern bei den FISH-Daten. Ebenso fu¨hrt ein angenommener Offset bei der Tempera-
turmessung zu einer deutlichen Abweichung der simulierten Eispartikelkonzentration vom
Referenzfall mit der gemessenen Temperatur (siehe fein und grob gestrichelte Kurve in
Abb. 4.14 unten).
Tabelle 4.2: Sensitivita¨t der simulierten Eispartikelkonzentration nice fu¨r das Experiment bei
To = 202.2 K bezu¨glich des Depositionskoeffizienten α.
α 0.05 0.1 0.2 0.5 1.0
nice [cm
−3] 549 278 171 94 61
n(Dp > 1.5 µm) [cm
−3] 482 264 168 93 61
Depositionskoeffizient Der Depositionskoeffizient α von H2O-Moleku¨len auf Eispar-
tikel geht in die effektive Diffusionsrate von H2O-Moleku¨len ein (Pruppacher und Klett,
1997). Im kinetischen Wachstumsregime ist die Massenwachstumsrate direkt proportio-
nal zu α, im diffusiven Regime ist sie von α unabha¨ngig (siehe Abschnitt 2.1). In der
oberen Tropospha¨re gilt das kinetische Regime typischerweise fu¨r sub-mikrometer große
Partikel. In diesem Regime wird bei kleinen Werten von α das anfa¨ngliche Wachstum von
nukleierten Eispartikeln verlangsamt.
Unter sonst unvera¨nderten Bedingungen ko¨nnen bei einem verlangsamten Wachstum
der frisch nukleierten Eispartikel insgesamt mehr Eispartikel gebildet werden, da der H2O-
Dampfdruck u¨ber eine la¨ngere Zeit erho¨ht bleibt. Aus Abb. 4.9 geht hervor, daß der
mittlere Anzahlradius der frisch gefrorenen Eispartikel in der untersuchten Fallstudie bei
0.5 µm liegt. Weiters ist der charakteristische Radius, welcher den U¨bergangsbereich zwi-
schen kinetischem und diffusivem Wachstumsregime angibt, durch 4λ/3α gegeben. Mit
einer mittleren freien Wegla¨nge λ = 0.25 µm (Gleichung (2.5)) bei T = 200 K und p =
180 hPa und mit α = 0.5 erha¨lt man fu¨r diesen Radius den Wert von ∼ 0.7 µm, d.h. eine
Sensitivita¨t der Modellsimulation bezu¨glich unterschiedlicher Werte von α kann erwartet
werden.
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Abb. 4.15: Zeitliche Entwicklung des modellierten mittleren Anzahldurchmessers unter der
Annahme von verschiedenen Depositionskoeffizienten α von Wasserdampf auf Eis. Die Linie bei
1.5 µm markiert die Detektionsgrenze des optischen Partikelza¨hlers in der AIDA-Kammer.
Tabelle 4.2 zeigt die simulierte totale Anzahlkonzentration der Eispartikel unter der
Annahme von unterschiedlichen Werten von α. Wie erwartet erho¨ht sich die Anzahl der
gebildeten Eispartikel mit abnehmenden Werten von α. Bei Werten von α < 0.2 a¨ndert
sich die Eispartikelkonzentration um mehr als einen Faktor 2. Bei ho¨heren Werten ist die
Sensitivita¨t weniger stark ausgepra¨gt. Dieses Verhalten wurde auch bei anderen Studien
gefunden (Lin et al., 2002).
In Abschnitt 4.2.2 wurde erwa¨hnt, daß bei den Kammermessungen der Eispartikelkon-
zentration der optische Partikelza¨hler nur Eispartikel mit einem Durchmesser > 1.5 µm
za¨hlt. Untersucht man die Abha¨ngigkeit der Eispartikelkonzentration von α nur fu¨r Par-
tikel > 1.5 µm, findet man den selben Trend wie ohne Anwendung dieses Kriteriums (3
Zeile in Tab. 4.2). Jedoch ist bei sehr kleinen Werten von α die Partikelkonzentration
oberhalb 1.5 µm etwas geringer als die totale Eispartikelkonzentration, da ein Teil der
Partikel nicht mehr u¨ber dieses Limit hinauswa¨chst. Die mittlere Gro¨ße der Eispartikel
nimmt mit kleinerem α ab, weil der verfu¨gbare Wasserdampf auf mehr Eispartikel verteilt
wird. Dies wird anhand von Abb. 4.15 verdeutlicht, ebenso wie das langsamere Wachs-
tum der Eispartikel bei abnehmenden Werten von α. Dennoch wachsen mit Ausnahme
des Falles α = 0.5 die Eispartikel im Mittel sehr schnell u¨ber die Detektionsgrenze des
optischen Partikelza¨hlers hinaus.
Wa¨re der Depositionskoeffizient die einzig unsichere Gro¨ße in den Simulationen, ko¨nn-
te allein durch die Annahme von unterschiedlichen Werten von α zwischen den Grenzen
4.3 Kurzzusammenfassung 57
Tabelle 4.3: Sensitivita¨t der simulierten Eispartikelkonzentration nice bezu¨glich der geometri-
schen Standardabweichung σ der Anfangsgro¨ßenverteilung des Aerosols.
σ 1.3 1.5 1.75 2.0
nice [cm
−3] 74 53 94 74
0.2 und 1 eine bessere U¨bereinstimmung zwischen modellierten und gemessenen Eispar-
tikelkonzentrationen erzielt werden (vergleiche Tab. 4.1 mit Tab. 4.2). Auf der anderen
Seite konnte bei einer Modellsimulation des Experimentes mit To = 202.2 K bei einer An-
nahme von α = 0.05 keine Kombination von Temperatur und H2O-Mischungsverha¨ltnis
innerhalb deren Fehlergrenzen gefunden werden, die die simulierte Eispartikelkonzentra-
tion in U¨bereinstimmung mit der Messung bringt. Aus diesem Grund wird anhand der
vorliegenden Analyse der Gebrauch von Werten α < 0.2 nicht unterstu¨tzt.
Aerosolgro¨ßenverteilung In Bezug auf die totale Anzahl der gebildeten Eispartikel
wird die Aerosolgro¨ßenverteilung vor allem dann von Bedeutung, wenn der Gefrierprozeß
sehr schnell im Vergleich zum anschließenden Depositionswachstum der Eispartikel ist
(Ka¨rcher und Lohmann, 2002). Dieses Regime, schnelles Gefrieren und langsames Wachs-
tum, gilt fu¨r alle simulierten Gefrierexperimente zusammengefaßt in Tab. 4.1, weshalb in
den Simulationen Aerosolgro¨ßeneffekte beim Gefrierprozeß eine Rolle spielen.
Um den Einfluß der Anfangsgro¨ßenverteilung des Aerosols auf die simulierte Anzahl-
konzentration der Eispartikel zu untersuchen, wurde die geometrische Standardabwei-
chung σ variert (siehe Abb. 4.4). Das Ergebnis kann Tab. 4.3 entnommen werden. Bei
der Fallstudie mit To = 202.2 K wurde der Wert σ = 1.75 verwendet. Die Annahme
einer breiteren oder schma¨leren Aerosolverteilung fu¨hrt zu einer Variabilita¨t der Eispar-
tikelkonzentration die weit kleiner ist als die experimentelle Unsicherheit der Messung.
In U¨bereinstimmung mit Ka¨rcher und Lohmann (2002) ist deshalb bei den vorliegenden
Simulationen die Aerosolgro¨ßenverteilung von untergeordneter Bedeutung im Vergleich
zu Unsicherheiten bei der Temperatur und der Feuchte.
4.3 Kurzzusammenfassung
Folgende Ergebnisse der numerischen Simulationen von AIDA-Gefrierexperimenten lassen
sich zusammenfassen:
• Die berechneten kritischen Gefrierfeuchten, die Gefrierzeitpunkte und die Eisparti-
kelkonzentrationen stimmen sehr gut mit den Kammermessungen u¨berein.
• Anhand von Sensitivita¨tsstudien wurde gezeigt, daß die totale Anzahl der gebil-
deten Eispartikel sehr sensitiv durch Variationen der Temperatur und des H2O-
Mischungsverha¨ltnisses ist, d.h. stark von der relativen Feuchte kontrolliert wird.
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Demgegenu¨ber spielt die Aerosolgro¨ßenverteilung eine untergeordnete Rolle. Wei-
ter wird der Gebrauch von Werten < 0.2 fu¨r den Depositionskoeffizienten α von
H2O-Moleku¨len auf Eispartikel nicht unterstu¨tzt.
• Die gute U¨bereinstimmung zwischen Kammermessungen und Modellsimulationen
zeigt, daß die Aktivita¨tsparametrisierung von Koop et al. (2000) fu¨r homogenes
Gefrieren von unterku¨hlten Lo¨sungstropfen sehr gut zur Simulation dieses Prozesses
bei der Zirrusbildung in der realen Atmospha¨re angewandt werden kann.
• Bei polydispersen Aerosolen und bei starken Ku¨hlraten in der realen Atmospha¨re
mu¨ssen jedoch Abweichungen der kritischen Gefrierfeuchten von den entsprechen-
den parametrisierten Werten (siehe Abb. 2.2) erwartet werden, da diese Werte fu¨r
monodisperse Tropfen im Gleichgewicht mit der H2O-Gasphase bestimmt wurden.
Kapitel 5
Statistik der relativen Feuchte
5.1 Ha¨ufigkeitsverteilung der relativen Feuchte
Ju¨ngere in-situ-Messungen von Wasserdampf und Temperatur in der oberen Tropospha¨re
und unteren Stratospha¨re haben gezeigt, daß dort relative Feuchten gefunden werden, die
ha¨ufig weit oberhalb der Eissa¨ttigung liegen (z.B. Jensen et al., 2001). Dies hat wiederum
große Bedeutung fu¨r die Bildung und Persistenz von Zirren im Bereich der Tropopause.
Die Beobachtungen zeigen weiter, daß in eisu¨bersa¨ttigten Gebieten die Wahrscheinlich-
keit einen bestimmten Wert der relativen Feuchte zu finden, quasi-exponentiell abnimmt
(Gierens et al., 1999; Spichtinger et al., 2002).
In diesem Abschnitt werden Verteilungen der relativen Eisfeuchte RHI gezeigt, die
mit Hilfe von mikrophysikalischen Simulationen entlang von atmospha¨rischen Trajektori-
en bestimmt wurden. Durch Annahme von unterschiedlichen Gefrierprozessen im mikro-
physikalischen Modell wird der Einfluß dieser Prozesse auf die Feuchteverteilungen unter-
sucht. Im speziellen werden jene Faktoren untersucht, die die Steigung und den “Cut-off”
(ho¨chstvorkommende Feuchtewerte) der Verteilungen kontrollieren, und es wird der Zu-
sammenhang zwischen diesen Verteilungen und der Bildung von Zirren hergestellt.
5.1.1 Kontrollierende Faktoren
Es wurde bereits erwa¨hnt, daß die gemessenen Feuchteverteilungen einen na¨herungswei-
se exponentiellen Abfall zu hohen eisu¨bersa¨ttigten Werten hin aufweisen. Dabei stellt
sich die grundlegende Frage, von welchen Faktoren atmospha¨rische Feuchteverteilungen
kontrolliert werden. Ka¨rcher und Haag (2003) haben zu diesem Zweck verschiedene Ver-
teilungen der Temperatur und des Wasserdampfpartialdruckes angenommen, und die aus
diesen Verteilungen resultierenden Feuchteverteilungen ermittelt. Dabei wurde die Auf-
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Abb. 5.1: Gemessene Wahrscheinlichkeitsverteilungen der Temperatur fu¨r die INCA-
Kampagnen in Punta Arenas (SH, gestrichelte Kurve) und in Prestwick (NH, durchgezogene
Kurve), zusammen mit den mittleren Temperaturen wa¨hrend dieser Kampagnen in der Legende.
In den Verteilungen sind alle Temperaturwerte < 235 K enthalten. Die einzelnen Temperatur-
werte wurden auf 0.5 K - Intervalle aufgeteilt.
berechnet, wobei hier p∞,w der Partialdruck des Wasserdampfes ist, psat,i ist der H2O-
Sa¨ttigungsdampfdruck u¨ber Eis nach Marti und Mauersberger (1993), χ ist das H2O-
Volumenmischungsverha¨ltnis und p der Luftdruck. Durch Annahme von bestimmtenWahr-
scheinlichkeitsverteilungen fu¨r p∞,w bzw. χ und fu¨r die Temperatur T kann dann die ent-
sprechende Wahrscheinlichkeitsverteilung fu¨r S mit Hilfe von (5.1) berechnet werden. Der
Einfluß einer mo¨glichen Bildung von Zirren auf die Feuchteverteilungen wird jedoch dabei
nicht beru¨cksichtigt.
Diese simple Methode wird hier auf in-situ-Messungen von Wasserdampf und Tempe-
ratur wa¨hrend des Forschungsprojektes INCA angewendet. Wa¨hrend INCA wurden zwei
Feldmeßkampagnen durchgefu¨hrt: Eine in den mittleren Breiten auf der Su¨dhalbkugel
(SH) nahe Punta Arenas (53◦S, Chile), eine in den mittleren Breiten auf der Nordhalbku-
gel (NH) nahe Prestwick (55◦N, Schottland). Abbildung 5.1 zeigt die Temperaturvertei-
lungen wa¨hrend dieser Flugmeßkampagnen. Die Verteilungen sind sehr a¨hnlich, mit einer
mittleren Temperatur T von 224.7 K im Fall SH und 226.2 K im Fall NH. Die ermit-
telten Standardabweichungen σT der Temperaturverteilungen betragen 6.2 K (SH) und
3.9 K (NH). Die gemessenen Minimumtemperaturen lagen bei ∼ 210 K (SH) und ∼ 216 K
(NH), jedoch war die Auftrittswahrscheinlichkeit fu¨r diese niedrigen Temperaturen sehr
gering. Die vorliegende Analyse soll sich auf das Gebiet der reinen Eiswolken in den oberen
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Tropospha¨re und unteren Stratospha¨re beschra¨nken, weshalb nur Temperaturen < 235 K
beru¨cksichtigt wurden.
Mit Hilfe dieser gemessenen Temperaturen wurden nun RHI-Verteilungen fu¨r die Fa¨lle
SH und NH ermittelt, indem ein konstanter mittlerer H2O-Partialdruck p∞,w angenommen
wurde. A¨nderungen des H2O-Partialdruckes durch trockenadiabatische Temperatura¨nde-







Dieser Partialdruck des Wasserdampfes wird in Gleichung (5.1) eingesetzt und RHI be-
stimmt. Der mittlere Partialdruck p∞,w wurde mit Hilfe der mittleren gemessenen Eis-
feuchten RHI bestimmt. Diese betrugen ∼ 85 % (SH) und ∼ 75 % (NH) (Ovarlez et al.,
2002). Die schwarze Kurve in Abb. 5.2 zeigt die resultierende Wahrscheinlichkeitsvertei-
lung fu¨r RHI. Die einzelnen RHI-Werte wurden in 4 % - Intervalle verteilt. Es zeigt sich
ein Abfall der Kurven weit hinein in den eisu¨bersa¨ttigten Bereich. Dabei ist die Wahr-
scheinlichkeit fu¨r hohe Eisu¨bersa¨ttigungen im Fall SH etwas gro¨ßer als im Fall NH.
Zieht man zur Bestimmung der Feuchteverteilung nicht die einzelnen gemessenen Tem-















wobei die Parameter T und σT (Werte siehe oben) aus den Temperaturmessungen abge-
leitet werden, dann ergeben sich als resultierende Feuchteverteilungen die roten Kurven
in Abb. 5.2. Die angenommene Gaußverteilung der Temperatur fu¨hrt bereits zu einer gu-
ten U¨bereinstimmung der Feuchteverteilungen mit den Verteilungen auf Grundlage der
beobachteten Temperaturen (schwarze Kurven), vor allem im NH-Fall. Im Fall SH ist die
rote Verteilung aber deutlich breiter als die schwarze. Grund fu¨r diese Abweichungen von
den schwarzen Kurven ist die Tatsache, daß die gemessenen Temperaturen nicht exakt
normalverteilt sind, speziell im Fall SH. Eine etwas bessere U¨bereinstimmung mit den
schwarzen Verteilungen kann erzielt werden, wenn zusa¨tzlich zur Temperatur noch die
Wasserdampfkonzentration p∞,w variiert und normalverteilt wird (hier nicht gezeigt).
Generell gilt, daß die Wahrscheinlichkeitsverteilungen von RHI aufgrund der expo-
nentiellen Temperaturabha¨ngigkeit in psat,i durch die Variabilita¨t von T aufgrund von
Vertikalbewegungen von atmospha¨rischen Luftpaketen dominiert werden (Ka¨rcher und
Haag, 2003). Die Variabilita¨t der Wasserdampfkonzentration ist von geringerer Bedeu-
tung. Wie hier mit Hilfe der schwarzen und roten Kurven in Abb. 5.2 gezeigt wird, reicht
alleine die Variabilita¨t der Temperatur aus, um sehr hohe Eisu¨bersa¨ttigungen, welche zur
Bildung von Zirren beno¨tigt werden, zu erzeugen.
Die gru¨nen Kurven in Abb. 5.2 entsprechen den wirklich wa¨hrend der beiden INCA-
Kampagnen gemessenen Eisfeuchten außerhalb von Zirren, ermittelt mit Hilfe von in-situ-
Messungen von Temperatur und H2O-Mischungsverha¨ltnis (siehe Abschnitt 5.2). Diese
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Abb. 5.2: Auftrittswahrscheinlichkeit von RHI fu¨r die INCA-Kampagne in Prestwick (NH, lin-
ke Abb.), und fu¨r die Messungen in Punta Arenas (SH, rechte Abb.). Die schwarzen Kurven
resultieren aus den gemessenen Temperaturen (siehe Abb. 5.1). Die roten Kurven gelten fu¨r eine
Normalverteilung der Temperatur, mit den Parametern T und σT abgeleitet aus den Messun-
gen. Die gru¨nen Kurven resultieren direkt aus den INCA-Messungen fu¨r die relative Eisfeuchte
außerhalb von Zirren (siehe Abschnitt 5.2).
Verteilungen zeigen eine trockene Mode bei RHI ' 5–10 % und eine feuchte Mode na-
he der beobachteten mittleren Feuchten RHI (siehe oben). Die trockenen Moden ru¨hren
wahrscheinlich von sehr trockenen Luftmassen stratospha¨rischen Ursprungs her mit ge-
ringem Einfluß auf die gesamte Feuchteverteilung, da diese sehr rasch im untersa¨ttigten
Bereich abfallen.
Im Fall NH wird die feuchte Mode der beobachteten RHI-Verteilung (gru¨ne Kurve) sehr
gut durch die schwarze Verteilung wiedergegeben. Der wesentliche Unterschied ist aber,
daß bei der Beobachtung in wolkenfreien Gebieten keine Werte oberhalb von ∼ 130 %
auftreten. Im Fall SH findet sich die gemessene feuchte Mode bei deutlich ho¨heren RHI-
Werten als bei der schwarzen Verteilung, ebenso wie im Fall NH zeigt sich aber auch hier
im Vergleich zur schwarzen Verteilung ein Abschneiden der Feuchteverteilung bei einem
bestimmten Maximalwert (bei ∼ 155 %). Dieser Unterschied zwischen den beobachteten
und den mit Gleichung (5.1) berechneten Verteilungen ist auf den Einfluß der Zirrusbil-
dung auf die Feuchteverteilungen zuru¨ckzufu¨hren. Darauf wird in den Abschnitten 5.1.3
und 5.2.2 noch ausfu¨hrlich eingegangen werden.
Die fu¨r die nachfolgenden INCA-Analysen wesentliche Aussage ist hier, daß die Tem-
peraturvariabilita¨t wa¨hrend der INCA-Kampagnen ausreichend war, damit Eisfeuchten
weit u¨ber den typischen Gefrierfeuchten fu¨r homogenes und heterogenes Gefrieren gene-
riert werden ko¨nnen, wenn von einer mo¨glichen Bildung von Zirren zuna¨chst abgesehen
wird.
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5.1.2 Trajektorien und mikrophysikalische Simulationen
Die Trajektorien, welche den Modellsimulationen in diesem Kapitel zugrunde liegen, wur-
den mit dem Trajektorienmodell FLEXTRA berechnet (Stohl und Seibert, 1998). Das
Modell wurde mit operationellen ECMWF-Daten betrieben. Zum Zeitpunkt der Simula-
tionen hatte das operationelle ECMWF-Modell eine spektrale Auflo¨sung von T511 und 60
vertikale Modellfla¨chen. Als FLEXTRA-Inputdaten dienten Analysedaten in 6-stu¨ndiger
Abfolge (0, 6, 12 und 18 UTC), und dazwischen 3-stu¨ndige Vorhersagedaten (“first guess”
um 3, 9, 15 und 21 UTC) um eine mo¨glichst hohe zeitliche Auflo¨sung der ECMWF-Felder
zu gewa¨hrleisten. Die ECMWF-Daten lagen global auf einem La¨ngen-Breiten-Gitter mit
1◦ Gitterpunktsdistanz vor. Im Gebiet zwischen 120◦W–30◦E und 18◦N–66◦N standen die
Daten in ho¨herer Auflo¨sung zur Verfu¨gung (0.5◦ Gitterpunktsdistanz).
Die Trajektorien wurden in der Horizontalen auf einem regelma¨ßigen Startgitter (1◦
La¨ngen-Breiten-Gitter) zwischen 120◦W–30◦E und 25◦N–65◦N gestartet, in der Vertika-
len alle 30 hPa zwischen 150 hPa und 450 hPa. Gerechnet wurden 14-ta¨gige Ru¨ckwa¨rts-
trajektorien, wobei alle Trajektorien zum selben Termin (28. November 2001, 18 UTC)
starten. Entlang der Trajektorien wurden die Gro¨ßen wie Temperatur, Druck und spezi-
fische Feuchte mit einer zeitlichen Auflo¨sung von 1 Stunde abgespeichert. Bei den mikro-
physikalischen Simulationen (siehe unten) wurden diese Input-Daten dann zwischen zwei
Ausgabeterminen linear interpoliert.
Subskalige Prozesse, wie die Aktivita¨t von mesoskaligen Schwerewellen oder Konvek-
tion, sind auf den FLEXTRA-Trajektorien nicht explizit beru¨cksichtigt. Diese Prozesse
werden von den FLEXTRA-Simulationen nur in dem Ausmaß widergespiegelt, wie sie von
den ECMWF-Windfeldern wiedergegeben werden. Da das ECMWF-Modell diese Prozes-
se aber nur unzureichend auflo¨st, wird im allgemeinen die mesoskalige Variabilita¨t der
Temperatur auf den FLEXTRA-Trajektorien unterscha¨tzt. Diese Unterscha¨tzung ist fu¨r
die Untersuchungen in diesem Kapitel bedeutungslos, wird aber in Kapitel 6 wieder auf-
gegriffen.
Wie bereits oben erwa¨hnt, bildeten diese Trajektorien die Grundlage fu¨r die mikro-
physikalischen Simulationen. Zum Einsatz kam dabei das Modell APSC, welches bereits
fu¨r die Simulationen in Kapitel 4 verwendet wurde. Das Modell wurde mit einer totalen
Anzahlkonzentration von 390 cm−3 Aerosolpartikeln initialisiert. Der trockene Massen-
Medianradius der Gro¨ßenverteilung rm betrug dabei 50 nm, fu¨r die geometrische Stan-
dardabweichung σ wurde eine Wert von 1.8 angenommen. Dies sind typische Werte fu¨r
Aerosolpartikel in der Akkumulationsmode, wie sie in der oberen Tropospha¨re gemessen
werden (z.B. Schro¨der et al., 2002).
Zwei unterschiedliche Simulationen bezu¨glich der Aerosolpartikel wurden durchgefu¨hrt:
In einer Simulation bestand das obige Aerosolspektrum aus bina¨ren H2SO4/H2O-Lo¨sungs-
tropfen, welche homogen entsprechend Koop et al. (2000) gefrieren, in einer zweiten Si-
mulation wurde heterogenes Gefrieren von festen Gefrierkernen (IN) bei einem vorge-
schriebenen kritischen Sa¨ttigungsverha¨ltnis in Bezug auf Eis von Shetcr = 1.3 berechnet.
Die heterogene Gefrierfeuchte kann zwischen RHI = 100 % und Sa¨ttigung in Bezug auf
Flu¨ssigwasser variieren (Ka¨rcher und Lohmann, 2003). Die spezielle Wahl von 130 %
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Abb. 5.3: Mikrophysikalische Simulation entlang einer ausgewa¨hlten Trajektorie.
wurde hier durch in-situ-Messungen motiviert, welche schon in Abschnitt 5.1.1 diskutiert
wurden. Zur Berechnung der heterogenen Nukleationsraten wurde die Parametrisierung
von Ka¨rcher und Lohmann (2003) verwendet (siehe Abschnitt 2.4).
Im APSC-Modell wurde mit einem flexiblen Zeitschritt ∆t gerechnet. In Abwesenheit
von Eispartikeln betrug bis zu einem Feuchtewert von RHI = 125 % der Zeitschritt 120 s.
Bei Feuchten u¨ber 125 % wurde ∆t auf 2 s verringert, da im Nahbereich der kritischen
Gefrierfeuchten der Zeitschritt verkleinert werden muß. Die Gefrierprozesse selbst wur-
den mo¨glichst exakt mit ∆t = 0.25 s simuliert. Nach der Bildung von Zirren auf den
Trajektorien wurde ein Zeitschritt von 20 s innerhalb der Zirren verwendet. Diese Wahl
von verschiedenen Zeitschritten hielt einerseits die Rechenzeit entlang der Trajektorien so
klein wie mo¨glich, so daß insgesamt viele Tausend Trajektorien betrachtet werden konn-
ten. Andererseits wurden die Wachstums- und Gefrierprozesse immer noch exakt genug
aufgelo¨st. Der APSC-Output, wie etwa die simulierte relative Feuchte, wurde entlang der
Trajektorien in einer Auflo¨sung von 120 s abgespeichert.
Abbildung 5.3 zeigt eine APSC-Simulation mit homogenem Gefrieren entlang von einer
typischen, synoptisch-skaligen FLEXTRA-Trajektorie. Die erste Eiswolkenbildung (blaue
Kurve) findet bei einer Temperatur (rote Kurve) nahe 230 K nach ca. 3 Tagen statt.
Aufgrund der gema¨ßigten Ku¨hlrate betra¨gt in diesem Fall die Eispartikelkonzentration
nur ca. 0.03 cm−3. Die maximale Eisfeuchte (siehe schwarze Kurve) von knapp 150 % bei
der Wolkenbildung wird durch das Eispartikelwachstum rasch abgebaut und die relative
Feuchte verbleibt fu¨r die restliche Lebensdauer der Wolke nahe Eissa¨ttigung. Knapp vor
Beginn von Tag 6 verdampft die Wolke durch die Temperaturzunahme in der absinkenden
Luftmasse. Am zwo¨lften Simulationstag steigt die Trajektorie wieder sehr schnell in ho¨here
Luftschichten, wodurch es zu einer zweiten Wolkenbildung kommt. Die schnellere Ku¨hlung
ermo¨glicht eine ho¨here Eispartikelkonzentration als im ersten Fall.
Kritisch anzumerken ist hier, daß bei diesen Simulationen entlang der Trajektorien das
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anfa¨nglich initialisierte H2O-Mischungsverha¨ltnis konstant gehalten wurde. Weiter wurde
die Sedimentation von großen Eiskristallen nicht beru¨cksichtigt. Dies fu¨hrt mo¨glicherwei-
se zu einer U¨berscha¨tzung der Auftrittsha¨ufigkeit und der Lebensdauer der Zirren in den
Simulationen. Auf der anderen Seite wa¨re es aber nicht mo¨glich, die Zirrusbildung mit
dem APSC-Modell zu simulieren, wenn das H2O-Mischungsverha¨ltnis im Modell immer
neu initialisiert wird, entsprechend der vorgegebenen Werte der spezifischen Feuchte auf
den ECMWF-Trajektorien. Grund dafu¨r ist die Tatsache, daß das ECMWF-Modell keine
Eisu¨bersa¨ttigungen zula¨ßt, sondern Zirruswolken in der oberen Tropospha¨re bereits bei
relativen Eisfeuchten von 100 % ku¨nstlich bildet (Tiedke, 1993). Wu¨rde man daher immer
die aktuelle ECMWF-Feuchte im APSC-Modell verwenden, dann ko¨nnte in den Simulatio-
nen nie ein Gefrierprozeß oberhalb der Eissa¨ttigung initiiert werden. Die U¨berscha¨tzung
der Zirrenha¨ufigkeit in den vorliegenden Simulationen hat aber keinen Einfluß auf die
Schlußfolgerungen, die mit Hilfe der Feuchteverteilungen aus diesem Kapitel gezogen wer-
den. Auf dieses Problem mit der Handhabung der ECMWF-Feuchte wird in Kapitel 6
aber noch einmal eingegangen werden.
5.1.3 Zusammenhang zwischen relativer Feuchte und der Bil-
dung von Zirren
Nachfolgend werden die Hauptmerkmale der RHI-Verteilungen herausgearbeitet, die mit
Hilfe der Simulationen entlang der ECMWF-Trajektorien ermittelt wurden, und es wird
der Zusammenhang dieser Verteilungen mit der Bildung von Zirren hergestellt werden.
Dabei sind die wesentlichen Merkmale dieser Feuchteverteilungen unabha¨ngig vom ra¨um-
lichen Gebiet der Trajektorien und der Zeit. Weiter sind sie unabha¨ngig von Details der
Mikrophysik in den simulierten Zirruswolken.
Feuchteverteilung ohne Zirrusbildung Abbildung 5.4 zeigt jene Feuchteverteilun-
gen, die man mit Hilfe der FLEXTRA-Trajektorien erha¨lt, wenn die Mikrophysik zuna¨chst
vernachla¨ssigt wird. Diese Verteilungen wurden ermittelt, indem bei konstantem H2O-
Mischungsverha¨ltnis die Eisfeuchte entlang der Trajektorien mit der jeweiligen Tempera-
tur und dem Druck auf den Trajektorien berechnet wurde. Es handelt sich hier um den
reinen Advektions- oder Transportfall, bei dem die Feuchte nur durch den atmospha¨ri-
schen Transport kontrolliert wird. Die Bildung von Zirren, a¨hnlich wie in Abschnitt 5.1.1,
ist hier nicht enthalten.
Bei der mittleren Verteilung in Abb. 5.4 wurde die Gesamtzahl der zur Verfu¨gung ste-
henden Trajektorien verwendet (66440 Trajektorien). Die obere Verteilung resultiert aus
einer Untergruppe von Trajektorien (541 Trajektorien), welche nur aufsteigende Luftmas-
sen repra¨sentieren. Demgegenu¨ber repra¨sentiert die untere Verteilung (838 Trajektorien)
nur absinkende Luftmassen. Das Kriterium bei der Auswahl dieser Untergruppen war ei-
ne vertikale Distanz zwischen den Start- und Endpunkten auf den einzelnen Trajektorien
von mindestens 200 hPa. Die aufsteigenden Luftmassen stammen aus Regionen zwischen
390 hPa und 450 hPa. Die absinkenden Luftmassen stammen aus der Tropopausenregion
zwischen 150 hPa und 210 hPa.
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Abb. 5.4: Verteilungen der relativen Eisfeuchte berechnet entlang der ECMWF-Trajektorien
unter Vernachla¨ssigung der Mikrophysik. Die mittlere Verteilung resultiert aus der Gesamtzahl
der Trajektorien. Die untere (obere) Verteilung repra¨sentiert ausschließlich absinkende (aufstei-
gende) Luftmassen. In den Verteilungen wurden die einzelnen RHI-Werte in 1 % - Feuchtebins
verteilt. Fu¨r die Vergleichbarkeit wurden die Verteilungen mit der Anzahl der Feuchtewerte im
jeweiligen 1 % - Bin normiert.
Im Fall von aufsteigenden Luftmassen mit relativ hohen anfa¨nglichen H2O-Mischungs-
verha¨ltnissen in niedrigen Ho¨hen fu¨hrt die Ku¨hlung der Luft zur Generierung von sehr
hohen RHI-Werten. Auf der anderen Seite trocknen urspru¨nglich schon sehr trockene Luft-
massen im Bereich der Tropopause noch mehr aus, wenn sie bei zunehmender Temperatur
in niedrigere, wa¨rmere Luftschichten absinken. Dadurch wird die Auftrittsha¨ufigkeit von
Eisu¨bersa¨ttigungen stark vermindert.
Alle Kurven in Abb. 5.4 zeigen einen Abfall bei RHI-Werten u¨ber Eissa¨ttigung. Die
Verteilung in den absinkenden Luftmassen zeigt dabei einen sehr schnellen quasi-exponen-
tiellen Abfall bereits im untersa¨ttigten Bereich ab Feuchtewerten von ca. 50 %. Geht man
von absinkenden auf aufsteigende Luftmassen u¨ber, nimmt die Steigung der Feuchtever-
teilung stark ab. Dies unterstreicht hier die Wichtigkeit von Vertikalbewegungen in der
Atmospha¨re zur Generierung von U¨bersa¨ttigungen. Die Tatsache, daß sich die Steigungen
der mittleren und der oberen Verteilung bei Feuchten u¨ber 100 % kaum unterscheiden,
zeigt weiter, daß die Wahrscheinlichkeit einen bestimmten u¨bersa¨ttigten Wert aus der Ge-
samtzahl der Feuchtewerte zu finden, hauptsa¨chlich durch die aufsteigenden Trajektorien
kontrolliert wird.
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Abb. 5.5: Verteilungen der relativen Eisfeuchte außerhalb von Zirren in der Schicht zwischen
150–300 hPa, abgeleitet aus kombinierten FLEXTRA/APSC-Simulationen mit homogenem Ge-
frieren (HOM) oder heterogenem Gefrieren (HET). Die Kurve ADV ist die RHI-Verteilung ohne
Zirrusbildung. Auf den Kurven HOM und HET markieren die Punkte bzw. die horizontalen Bal-
ken die Mediane der kritischen Gefrierfeuchten zusammen mit dem 1. und 3. Quartil. Die Pfeile
kennzeichnen den Cut-off der Verteilungen. Bei allen Verteilungen wurden 1 % - Feuchtebins
angenommen und die Verteilungen wurden durch die jeweilige Anzahl der Punkte im 100 % -Bin
normiert.
Feuchteverteilung mit Zirrusbildung Um den Einfluß der Zirrusbildung auf die
Feuchteverteilungen zu untersuchen, wurde entweder ausschließlich homogenes oder aus-
schließlich heterogenes Gefrieren entlang der Trajektorien simuliert. Das Ergebnis der
kombinierten FLEXTRA/APSC-Simulationen ist in Abb. 5.5 dargestellt. Die Abbildung
zeigt die Feuchteverteilungen im eisu¨bersa¨ttigten Bereich in wolkenfreien Gebieten. Als
Kriterium fu¨r Gebiete außerhalb von Zirren wurde hier eine Eispartikelkonzentration von
nice < 0.001 cm
−3 angenommen.
Wie in Abschnitt 5.1.2 bereits ausgefu¨hrt wurde, wurde im homogenen Modellfall (als
“HOM” bezeichnet) Wachstum und homogenes Gefrieren von unterku¨hlten H2SO4/H2O-
Lo¨sungstropfen simuliert. Im zweiten Fall mit heterogenem Gefrieren (“HET”) gefriert
dasselbe Gro¨ßenspektrum von festen Gefrierkernen bei einer vorgeschriebenen kritischen
Gefrierfeuchte von 130 %. Um die Simulationen in einem vernu¨nftigen Zeitrahmen durch-
fu¨hren zu ko¨nnen, wurde die Zahl der untersuchten Trajektorien um einen Faktor 20
reduziert, und die APSC-La¨ufe auf 3320 Trajektorien beschra¨nkt. Da nur die Bildung von
kalten Zirren ohne Flu¨ssigwasseraktivierungen untersucht werden sollte, beschra¨nkte sich
die Auswertung der Feuchtedaten auf Punkte mit Temperaturen T < 235 K (analog zur
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Studie in Abschnitt 5.1.1) und relativen Feuchten RH < 100 % in der vertikalen Schicht
zwischen 150 hPa und 300 hPa.
Zum Vergleich mit den Resultaten mit Zirrusbildung wurde entlang dieser ausgewa¨hl-
ten Trajektorien auch die Feuchte ohne Zirrusbildung ausgewertet (“ADV” in Abb. 5.5).
Dieser reine Transportfall stimmt mit der RHI-Verteilung ohne Zirrusbildung fu¨r den
Fall aller Trajektorien (mittlere Kurve in Abb. 5.4) u¨berein. Wird nun die Bildung von
Zirren zugelassen, dann ist die augenfa¨lligste Vera¨nderung der Feuchteverteilungen im
Vergleich zum Fall ADV, daß im eisu¨bersa¨ttigten Bereich der Verteilungen ein Cut-off in
Erscheinung tritt (Nachfolgend ist mit “Cut-off” stets die maximal auftretende Feuchte
gemeint.). Im Fall HOM liegt dieser Cut-off bei ca. 158 %, im Fall HET bei ca. 136 %.
Diese Simulationen zeigen nun, daß dieser Cut-off der Feuchteverteilungen außerhalb
von Zirren in direktem Zusammenhang mit dem Einsatz des angenommenen (homogenen
oder heterogenen) Gefrierprozesses bzw. den kritischen Gefrierfeuchten steht. Der Cut-off
selbst ist na¨mlich nichts anderes wie die ho¨chst vorkommende kritische Gefrierfeuchte
unter den gesamten untersuchten Zirrusereignissen. Voraussetzung fu¨r diese Schlußfolge-
rung ist aber eine ausreichende Variabilita¨t der Temperatur auf den zugrundeliegenden
Trajektorien, d.h. der Cut-off darf nicht dadurch zustande kommen, weil eine zu geringe
Temperaturvariabilita¨t (zu hohe Minimaltemperaturen) gar keine ho¨heren Feuchtewerte
zula¨ßt. Wie die Verteilung ADV in Abb. 5.5 aber zeigt, ist diese Voraussetzung voll erfu¨llt.
Zum Zeitpunkt der Zirrusbildung in den Simulationen (nice u¨berschreitet den Wert
von 10−3 cm−3) wurde der Median der kritischen Gefrierfeuchten RHIm berechnet. Im
Fall HOM ist RHIm = 151 %, im Fall HET betra¨gt der Wert 129 %. Wie erwartet, zeigen
die Kurven HOM und HET in Abb. 5.5 einen scharfen Abfall nahe RHIm. Die Media-
ne der kritischen Gefrierfeuchten resultieren aus einem Mittel u¨ber alle Zirrusereignisse
mit unterschiedlichen Ku¨hlraten und unterschiedlichen Gro¨ßenbereichen der gefrierenden
Aerosole. Dies ist auch der Grund, weshalb RHIm im Fall HET nicht exakt bei der im
Modell zur Bestimmung der heterogenen Nukleationsraten vorgeschriebenen kritischen
Feuchte von 130 % liegt. Die Varianz der kritischen Gefrierfeuchten zwischen dem 1. und
3. Quartil wird in Abb. 5.5 durch die horizontalen Fehlerbalken angezeigt. Bei genauem
Hinsehen erkennt man, daß diese Variabilita¨t im homogenen Fall etwas gro¨ßer ist als im
Fall mit heterogenem Gefrieren. Dies kommt daher, weil im Fall HOM die kritischen Ge-
frierfeuchten neben der Abha¨ngigkeit von der Ku¨hlrate und des Aerosolgro¨ßenspektrums
auch noch von der Temperatur abha¨ngig sind (siehe Abb. 2.2).
Anhand von Abb. 5.4 wurde argumentiert, daß die Steigung der RHI-Verteilungen
hauptsa¨chlich durch die Transporteigenschaften der Trajektorien (Vertikalbewegungen)
kontrolliert wird. Es stellt sich nun die Frage, wie dann der Unterschied zwischen den
Steigungen der Modellfa¨lle ADV, HOM und HET in Abb. 5.5 zustande kommt. Die Zir-
ruseigenschaften selbst ko¨nnen es nicht sein, da es sich hier um Feuchteverteilungen au-
ßerhalb der Zirren handelt. Weiter liegen allen Fa¨llen dieselben Trajektorien zugrunde.
Die Bildung der Zirren hat jedoch einen indirekten Einfluß auf die Feuchteverteilung in
wolkenfreien Gebieten. Geht man vom reinen Advektionsfall ADV auf den homogenen
Modellfall u¨ber, dann befinden sich im Fall HOM alle Feuchtepunkte > 158 % inner-
halb der Zirren. Feuchtepunkte auf den Trajektorien die im Fall ADV noch beru¨cksichtigt
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wurden, sind jetzt in der Statistik nicht mehr enthalten. Da aber gerade diese Punkte
zu Trajektorien geho¨ren, die sehr hohe U¨bersa¨ttigungen produzieren und dies zur Bil-
dung von Wolken fu¨hren kann, nimmt die Steigung durch Ausschluß dieser Punkte zu,
wenn homogenes Gefrieren zugelassen wird. Aus demselben Grund nimmt die Steigung
der Verteilung noch weiter zu, wenn man vom homogenen Fall auf heterogenes Gefrieren
u¨bergeht, da im Fall HET noch mehr solche Datenpunkte (alle > 136 %) aus der Stati-
stik ausgeschlossen werden. Dieser Einfluß von unterschiedlichen Gefrierprozessen auf die
Feuchteverteilungen ist im Vergleich zum Einfluß der Dynamik auf den Trajektorien aber
etwas geringer (vergleiche die Unterschiede zwischen den Verteilungen in Abb. 5.4 und
die Unterschiede zwischen den Kurven HOM und HET in Abb. 5.5).
Die Tatsache, das atmospha¨rischer Transport und in geringerem Umfang auch Wol-
kenbildung die Wahrscheinlichkeit beeinflussen, bestimmte RHI-Werte in eisu¨bersa¨ttigten
Gebieten zu finden, macht einen quantitativen Vergleich der Steigungen von modellier-
ten und gemessenen Feuchteverteilungen sehr schwierig, es sei denn die meteorologischen
Windfelder und die physikalischen Prozesse bei der Zirrusbildung werden von den Mo-
dellen sehr gut erfaßt und stimmen mit den Beobachtungen gut u¨berein. Darauf wird in
Abschnitt 5.2 noch zuru¨ckgekommen.
5.2 Vergleich mit in-situ-Messungen
Wa¨hrend der beiden INCA-Kampagnen auf der Nord- und Su¨dhalbkugel wurde das H2O-
Mischungsverha¨ltnis in-situ mit einem Frostpunkthygrometer gemessen, und daraus mit
den gemessenen Temperatur- und Druckwerten die Eisfeuchte RHI ermittelt. Dabei be-
tra¨gt die absolute Genauigkeit der RHI-Werte innerhalb einer Standardabweichung (1 σ
- Grenze) 3 %, d.h. 68 % der Feuchtewerte haben eine Genauigkeit von ± 3 %. Die ent-
sprechende 3 σ - Grenze betra¨gt ± 9 % (99.7 % aller Meßwerte sind genauer als ± 9 %).
Weitere Details dieser Messungen wurden von Ovarlez et al. (2002) beschrieben.
5.2.1 Datenbehandlung
Zur Vergleichbarkeit mit den Studien in den Abschnitten 5.1.1 und 5.1.3 wurden Da-
tenpunkte mit einer Temperatur T ≥ 235 K und einer relativen Feuchte RH ≥ 100 %
nicht beru¨cksichtigt. Als Kriterium zur Unterscheidung zwischen Gebieten außerhalb
und innerhalb von Zirren wurde die mit dem CVI-Instrument (“Counterflow virtual im-
pactor”) gemessene Eispartikelkonzentration verwendet, wobei alle Feuchtepunkte mit
nice < 0.01cm
−3 als Werte außerhalb von Zirren angesehen wurden. Das CVI-Instrument
verdunstet die gesammelten Eispartikel und za¨hlt die Residuen, die von diesen Eispartikeln
zuru¨ckbleiben. Die Anzahlkonzentration dieser Residuen wird dann mit der Eispartikel-
konzentration gleichgesetzt. Das Instrument sammelt Eispartikel im Durchmesserbereich
von 5–60 µm. In diesem Gro¨ßenbereich ist die u¨berwiegende Zahl der Eispartikel in Zir-
ren konzentriert. Speziell bei jungen Zirren kann daher die mit dem CVI-Instrument ge-
messene Konzentration als totale Eispartikelkonzentration angesehen werden. Die untere
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Abb. 5.6: Lage der Cut-offs der Verteilungen der relativen Eisfeuchte außerhalb von Zirren fu¨r
die Kampagne in Prestwick (NH) und Punta Arenas (SH) unter der Annahme von verschiedenen
Kriterien bei der Auswahl der Datenpunkte außerhalb von Zirren.
Nachweisgrenze des Gera¨tes liegt bei einer Eispartikelkonzentration von ∼ 3× 10−4cm−3.
Es wurde gepru¨ft, ob sich bei Verwendung unterschiedlicher Wolkenkriterien die Feuch-
teverteilung a¨ndern wu¨rde. Abbildung 5.6 zeigt die Lage der Cut-offs der RHI-Verteilungen
außerhalb von Zirren fu¨r die INCA-Kampagnen in Prestwick (NH) und Punta Arenas (SH)
unter der Annahme von verschiedenen Wolkenkriterien. Wie die Abbildung zeigt, liegen
die Cut-offs bei Annahme eines Wolkenkriteriums nahe der CVI-Nachweisgrenze bei 132 %
im Fall NH bzw. 156 % im Fall SH. Erho¨ht man das Kriterium fu¨r die Eispartikelkon-
zentration, zeigt sich im Fall NH bis zu einer Konzentration von nice < 1cm
−3 nur eine
geringfu¨gige Variation des Cut-offs um 6 %. Erst bei Annahme eines Wolkenkriteriums
nice > 1cm
−3 erho¨ht sich der Cut-off sprunghaft. Hier zeigt sich der U¨bergang der Ver-
teilung von wolkenfreien Gebieten zur Verteilung der Feuchte innerhalb von Zirren (siehe
dazu Abb. 5.9). Im Fall SH variiert der Cut-off nur geringfu¨gig, da sich in diesem Fall die
kritischen Gefrierfeuchten nur geringfu¨gig von den maximalen U¨bersa¨ttigungen innerhalb
der Zirren unterscheiden (siehe Abschnitte 5.2.2 und 5.2.3). Fu¨r die nachfolgenden Analy-
sen der INCA-Messungen mit Ru¨ckschlu¨ssen auf die Gefrierprozesse bei der Zirrusbildung
ist hier speziell die Tatsache von Bedeutung, daß die Lage des Cut-offs speziell im Fall
NH insensitiv gegenu¨ber der Wahl von sehr strengen Kriterien fu¨r wolkenfreie Gebiete ist.
Bei einem Kriterium von nice < 0.01cm
−3 liegt der Cut-off bei 135 %, unter der Annahme
von nice < 0.001cm
−3 bei 132 %. Dieser geringe Unterschied entspricht der experimentel-
len Unsicherheit der Messungen (siehe oben). Je strenger das Kriterium, desto weniger
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Punkte gehen aber in die Statistik der wolkenfreien Gebiete ein. Aus diesem Grund wurde
das Kriterium nice < 0.01cm
−3 verwendet, um durch mehr Datenpunkte den statistischen
Fehler klein zu halten.
Das wa¨hrend der INCA-Kampagnen verwendete Hygrometer hat eine Ansprechzeit
von 4 s (Ovarlez et al., 2002). Die Feuchtedaten der INCA-Meßflu¨ge liegen in einer zeit-
lichen Auflo¨sung von 1 s vor. Deshalb wurde untersucht, ob sich die Feuchteverteilung
wesentlich a¨ndert, wenn man nicht jeden einzelnen RHI-Wert mit nice < 0.01cm
−3 in die
Statistik aufnimmt, sondern nur jede Punkte, fu¨r die das Kriterium fu¨r mindestens 4 auf-
einanderfolgende Sekunden erfu¨llt ist. Dies fu¨hrt aber ebensowenig zu einer wesentlichen
Vera¨nderung der resultierenden RHI-Verteilung, wie eine Mittelung aufeinanderfolgender
RHI-Werte außerhalb von Wolken u¨ber 4 s, oder wie eine Mittelung von Temperatur,
Druck und H2O-Mischungsverha¨ltnis u¨ber 4 s-Intervalle und Berechnung der Eisfeuchte
aus diesen Mittelwerten.
Die einzelnen RHI-Werte wurden in 4 % - Feuchtebins verteilt, vergleichbar mit der
experimentellen Unsicherheit. Die Verwendung von 2 % oder 8 % - Bins fu¨hrt nur zu mehr
oder weniger glatten Verteilungen, Steigung oder Cut-off bleiben aber unvera¨ndert.
5.2.2 Eisinitiierung
Abbildung 5.7 zeigt die ermittelten RHI-Verteilungen im eisu¨bersa¨ttigten Bereich außer-
halb von Zirren wa¨hrend der Kampagnen in Prestwick (NH, durchgezogene Kurve) und
Punta Arenas (SH, gestrichelte Kurve). Die Verteilungen u¨ber den gesamten Feuchtebe-
reich wurden bereits in Abb. 5.2 gezeigt. Im Fall SH liegt der Cut-off der Verteilung im
Bereich 158–162 %, im Fall NH zwischen 134 % und 138 %. Vergleicht man die Cut-offs
dieser gemessenen Feuchteverteilungen mit den Cut-offs der modellierten Verteilungen au-
ßerhalb von Zirren (Abb. 5.5), dann zeigt sich eine ausgezeichnete U¨bereinstimmung der
Messung SH mit dem Modellfall HOM, und der Messung NH mit dem Modellfall HET. Da
diese Cut-offs in direktem Zusammenhang mit den kritischen Gefrierfeuchten stehen, la¨ßt
diese U¨bereinstimmung die Schlußfolgerung zu, daß der angenommene Modellfall mit ho-
mogener Bildung von Zirren geeignet ist, um den Einsatz der Zirrenbildung wa¨hrend der
Kampagne SH zu beschreiben. Auf der anderen Seite scheint im Fall NH die Zirrenbildung
durch heterogenes Gefrieren initiiert worden zu sein. Trotz der Schwierigkeit, die Steigung
von gemessenen und modellierten Feuchteverteilungen zu vergleichen (Abschnitt 5.1.3),
wird diese Interpretation noch dadurch untermauert, daß im Fall NH die Steigung gro¨ßer
ist als im Fall SH, analog zur gro¨ßeren Steigung des Modellfalles HET im Vergleich zum
Fall HOM.
Man ko¨nnte an dieser Stelle argumentieren, daß die unterschiedlichen Gefrierfeuch-
ten wa¨hrend der beiden INCA-Kampagnen auch durch deutliche Unterschiede bei den
Minimumtemperaturen zustande gekommen sind, und nicht nur durch unterschiedliche
Gefrierprozesse bei der Wolkenbildung. Die Temperaturverteilungen wa¨hrend der Kam-
pagnen SH und NH waren jedoch sehr a¨hnlich (siehe Abb. 5.1), mit Minimumtempera-
turen von 210 K (SH) bzw. 216 K (NH). Dies ist ein Unterschied, jedoch wurden diese
niedrigen Werte a¨ußerst selten beobachtet. Mit Hilfe von Abb. 5.2 wurde weiter bereits
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Abb. 5.7: Normierte RHI-Verteilungen außerhalb von Zirren (nice < 0.01cm−3) gemessen in
Punta Arenas (SH, gestrichelte Kurve) und in Prestwick (NH, durchgezogene Kurve). Die RHI-
Werte sind in 4 % - Intervalle verteilt. Die horizontalen Balken markieren die Lage der Cut-
offs, je nachdem ob 2 % - (Balken oben), 4 % - (Balken mitte) oder 8 % - Feuchteintervalle
(Balken unten) verwendet werden. Die Pfeile markieren die Lage der Cut-offs der modellierten
Verteilungen (Abb. 5.5).
gezeigt, daß die Temperaturvariabilita¨t wa¨hrend der Kampagnen SH und NH groß genug
war, um RHI-Werte deutlich u¨ber den beobachteten Gefrierfeuchten erzeugen zu ko¨nnen.
Ein weiterer Einwand wa¨re, daß wa¨hrend der Prestwick-Kampagne (NH) die offensicht-
liche Gefrierfeuchte von ∼ 130 % nur dadurch zustande gekommen ist, weil bestimmte
Gefrierkerne sehr fru¨h bei geringer U¨bersa¨ttigung nahe 100 % gefroren sind, andere jedoch
erst sehr spa¨t nahe der homogenen Gefrierfeuchten, d.h. der Cut-off nahe 130 % nur durch
eine Kombination von Partikeln mit sehr unterschiedlichen Gefrierfeuchten zustande ge-
kommen ist. Mit Hilfe von Abb. 5.8 kann dies jedoch widerlegt werden. Es wird hier im
Fall NH unterschieden zwischen Fa¨llen wo die Konzentration von Kondensationskernen
(CN) mit einem Durchmesser > 14 nm sehr hoch (> 400 cm−3) bzw. sehr niedrig (<
170 cm−3) war. Jeweils ca. 30 % der NH-Daten treffen auf diese Fa¨lle zu. Nebenbei sei
hier erwa¨hnt, daß der saubere (wenig Partikel) NH-Fall eine a¨hnliche CN-Konzentration
aufweist, wie im Mittel CN‘s wa¨hrend der SH-Kampagne beobachtet wurden (Minikin et
al., 2003).
Die drei Verteilungen in Abb. 5.8 sind innerhalb der experimentellen Unsicherheit
beinahe identisch, obwohl sie in Bezug auf die Anzahl von Kondensationskernen sehr
unterschiedliche Bedingungen repra¨sentieren. Von der totalen Anzahl von Kondensati-
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Abb. 5.8: RHI-Verteilungen außerhalb von Zirren wa¨hrend der INCA-Kampagne in Prestwick.
Die durchgezogene Kurve ist dieselbe Verteilung wie der Fall NH in Abb. 5.7. Die grob ge-
strichelte (fein gestrichelte) Kurve beru¨cksichtigt von diesem Fall nur Fa¨lle, wo die gemessene
CN-Konzentration sehr hoch (niedrig) war.
onskernen gefrieren typischerweise weniger als 10 % der Partikel. Deshalb wurde die-
se Analyse der Feuchteverteilung dahingehend erweitert, daß zusa¨tzlich unterschieden
wurde zwischen sauberen (< 10 cm−3) und schmutzigen Fa¨llen (> 20 cm−3) in der
Akkumulationsmode mit Partikeldurchmessern > 100 nm, und weiter zwischen hohen
(> 40 cm−3) und niedrigen (< 10 cm−3) Konzentrationen von nichtflu¨chtigen Partikeln.
Die RHI-Verteilungen die aus diesen verschiedenen Fa¨llen resultieren sind beinahe iden-
tisch mit den gezeigten Fa¨llen in Abb. 5.8 und daher nicht abgebildet.
Zusammenfassend lassen diese Ergebnisse folgende Schlu¨sse zu: Erstens kam der Cut-
off von ∼ 130 % bei der Prestwick-Kampagne mit großer Wahrscheinlichkeit durch Ge-
frieren von Partikeln zustande, die alle a¨hnliche kritische Gefrierfeuchten aufwiesen. Das
weist unter anderem darauf hin, daß auch das reine Hintergrundaerosol im NH-Fall relativ
zu unterku¨hlten Schwefelsa¨ureaerosolen effektivere Geriereigenschaften aufwies. Zweitens
sind die beobachteten Unterschiede bei den Partikelkonzentrationen (gesamt CN, Akku-
mulationsmode, nicht-flu¨chtige Partikel) zwischen der Nord- und Su¨dhalbkugel (Minikin
et al., 2003) nicht der Grund fu¨r die festgestellten Unterschiede bei den RHI-Verteilungen
der beiden Kampagnen. Es ist viel wahrscheinlicher, daß unterschiedliche chemische und
morphologische Partikeleigenschaften der Grund fu¨r die unterschiedlichen Gefrierfeuchten
in der Abb. 5.7 sind.
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Abb. 5.9: RHI-Verteilungen u¨ber Eissa¨ttigung innerhalb von Zirren (nice > 0.01cm−3) gemessen
wa¨hrend INCA. Die horizontalen Balken markieren wieder die Lage der Cut-offs der Verteilungen
fu¨r 2 % -, 4 % - oder 8 % - Feuchteintervalle. Im Fall NH sind zum Vergleich weiters die Cut-offs
der Verteilung außerhalb von Zirren bei ∼ 135 % aus Abb. 5.7 eingetragen.
5.2.3 Gefriermechanismus
Im vorigen Abschnitt wurde mit Hilfe der RHI-Verteilungen außerhalb von Zirren die
Initiierung der Zirrusbildung im NH-Fall durch heterogenes Gefrieren erkla¨rt, im SH-Fall
durch homogenes Gefrieren. Die Betonung lag hier allerdings auf dem Einsatz der Wol-
kenbildung (geringe Eispartikelkonzentration). Um na¨here Aussagen u¨ber die dominaten
Gefrierprozesse (homogene oder heterogene) bei der Zirrusbildung machen zu ko¨nnen,
wurden auch die RHI-Verteilungen innerhalb von Zirren wa¨hrend INCA untersucht. Da-
bei galten Feuchtepunkte mit einer Eispartikelkonzentration nice > 0.01cm
−3 als Werte
innerhalb von Zirren.
Abbildung 5.9 zeigt die resultierenden RHI-Verteilungen innerhalb von Zirren fu¨r die
Fa¨lle SH und NH. Es wurden wieder 4 % - Feuchtebins bei den Verteilungen verwendet.
Das Augenmerk liegt hier wie bei den Verteilungen außerhalb von Zirren auf der Lage
der Cut-offs. Im SH-Fall liegt der Cut-off im Bereich 162–166 %. Bei den NH-Daten
liegt er bei 158–162 %. Diese Cut-offs innerhalb von Zirren repra¨sentieren die maximalen
U¨bersa¨ttigungen bei der Wolkenbildung. Die Werte sollen nun mit jenen außerhalb von
Zirren (Abb. 5.7) verglichen werden.
Vergleicht man die Lage der Cut-offs im Fall SH, dann liegt der mittlere Cut-off von
∼ 164 % innerhalb von Zirren ein paar Prozentpunkte u¨ber jenem außerhalb von Zirren
(∼ 160 %). Dieser Unterschied liegt innerhalb der experimentellen Unsicherheit (1 σ -
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Fehler = 3 %), ist aber konsistent mit den APSC-Simulationen. Im Modell liegt der Cut-
off der Feuchteverteilung innerhalb von Zirren (nice > 0.001cm
−3, Verteilung hier nicht
gezeigt) ca. 1 % u¨ber dem modellierten Cut-off außerhalb von Zirren. Diese Differenz zwi-
schen kritischer Gefrierfeuchte und maximaler Eisu¨bersa¨ttigung von wenigen Prozenten
ist typisch fu¨r Bedingungen in der oberen Tropospha¨re, wobei die Differenz mit abnehmen-
der Temperatur durch langsameres Partikelwachstum zunimmt. Dieses Verhalten wurde
bereits mit Hilfe der Simulationen der AIDA-Gefrierexperimente in Kapitel 4 beschrieben
(siehe Diskussion von Abb. 4.12). Diese Konsistenz von beobachteten und modellierten
Differenzen zwischen Gefrierfeuchten und maximalen Eisu¨bersa¨ttigungen innerhalb von
Zirren wu¨rde der Schluß zulassen, daß im Fall SH das homogene Gefrieren der domi-
nante Weg bei der Zirrusbildung war. Jedoch la¨ßt die experimentelle Unsicherheit der
INCA-Feuchtewerte (± 3 %) eine definitive Schlußfolgerung nicht zu.
Anders stellt sich die Situation bei den NH-Messungen dar. Der mittlere Cut-off in-
nerhalb von Zirren liegt hier bei ∼ 162 %, weit u¨ber dem Cut-off der RHI-Verteilung
außerhalb von Zirren von ∼ 134 %. Diese große Differenz kann nicht durch die experi-
mentelle Unsicherheit der Messungen erkla¨rt werden (3 σ - Fehler von ± 9 %). Weiter ist
im Fall NH nicht die Konsistenz mit der Modellsimulation gegeben. Im Modellfall HET
liegt na¨mlich der Cut-off innerhalb der Zirren bei ∼ 138 %, nur 2 % u¨ber dem Cut-off au-
ßerhalb der Wolken. Das ist a¨hnlich der Modellsimulation mit homogenem Gefrieren. Aus
diesem Grund wird hier der Schluß gezogen, daß die Modellannahme mit ausschließlich
heterogenem Gefrieren eines einzelnen Aerosoltypen im Fall NH falsch ist.
Um die NH-Beobachtungen zur erkla¨ren, wird hier folgende Hypothese vorgeschlagen:
Im Fall NH wird die Bildung von Zirren zuna¨chst durch heterogenes Gefrieren von einer
begrenzten Zahl von festen Gefrierkernen weit unterhalb der homogenen Gefrierfeuch-
ten initiiert. Dies erkla¨rt warum der gemessene Cut-off der RHI-Verteilung außerhalb
von Zirren nahe 130 % liegt. Jedoch waren die vertikalen Windgeschwindigkeiten bzw.
die Ku¨hlraten wa¨hrend der NH-Kampagne im Mittel hoch genug, um ha¨ufig die relative
Feuchte trotz des initiierten heterogenen Gefrierprozesses weiter in die Na¨he der homo-
genen kritischen Gefrierfeuchten zu treiben, wo dann zusa¨tzlich homogenes Gefrieren der
im Vergleich zu den IN viel ha¨ufiger vorkommenden unterku¨hlten Lo¨sungstropfen initiiert
wurde. Dies wu¨rde erka¨ren, warum der Cut-off innerhalb von Zirren im Fall NH im Bereich
der maximalen Eisfeuchten bei homogenen Gefrierprozessen liegt. Globale Auswirkungen
dieser Hypothese werden in Kapitel 6 na¨her studiert.
Die Analyse der Ha¨ufigkeitsverteilung der gemessenen Aufwindgeschwindigkeiten und
der Eispartikelkonzentrationen wa¨hrend INCA unterstu¨tzt diese Hypothese (Ka¨rcher und
Stro¨m, 2003). Dabei hat sich gezeigt, daß abgesehen von konvektiven Einflu¨ssen, welche
bei der SH-Kampagne nicht auftraten, diese Verteilungen sehr a¨hnlich sind. Bei beiden
Datensa¨tzen (SH und NH) betra¨gt die mittlere Aufwindgeschwindigkeit ∼ 25 cm s−1. Bei
den Eispartikelkonzentrationen wird in beiden Fa¨llen eine maximale Auftrittsha¨ufigkeit
von Konzentrationen zwischen 0.1–10 cm−3 beobachtet, mit beinahe identischen Mittel-
werten von 1.2 cm−3 (SH) und 1.4 cm−3 (NH). Diese hohen mittleren Aufwindgeschwin-
digkeiten und Eispartikelkonzentrationen sind vermutlich auf das ha¨ufige Auftreten von
mesoskaligen Schwerewellen wa¨hrend INCA zuru¨ckzufu¨hren (Ka¨rcher und Stro¨m, 2003).
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Die Unterschiede bei der Auftrittsha¨ufigkeit von sehr niedrigen Eispartikelkonzentrationen
(< 0.1 cm−3) ko¨nnten zum Teil durch heterogenes Gefrieren erkla¨rt werden.
Allgemein ko¨nnte heterogenes Gefrieren die homogene Nukleation von Eiskristallen
nur unterdru¨cken, und dadurch auch die Anzahl der gebildeten Eispartikel deutlich ver-
ringern, wenn folgende Annahmen erfu¨llt sind (Ka¨rcher und Lohmann, 2003): Erstens
mu¨ssen neben den flu¨ssigen Lo¨sungstropfen feste Teilchen (IN) existieren, und es muß
in einem bestimmten Ausmaß eine externe Mischung der beiden Partikeltypen vorliegen.
Zweitens muß die Aufwindgeschwindigkeit wa¨hrend des Gefrierprozesses konstant blei-
ben, und drittens darf die maximale Anzahl der IN eines bestimmten Grenzwert nicht
u¨berschreiten. Dieser Grenzwert ha¨ngt von den kritischen Gefrierfeuchten der IN, der
Temperatur und von der Aufwindgeschwindigkeit ab. Wie im vorigen Absatz ausgefu¨hrt
wurde, konnten bei den mittleren Eispartikelkonzentrationen und den vertikalen Wind-
geschwindigkeiten keine großen Unterschiede zwischen den NH- und SH-Daten gefunden
werden. Dies deutet darauf hin, daß die Aufwindgeschwindigkeiten wa¨hrend der INCA-
Kampagnen immer hoch genug waren um homogenes Gefrieren zu aktivieren, und/oder
die Lo¨sungstropfen und die IN lagen als interne Mischung (Immersion der festen Kerne
in den Lo¨sungstropfen) vor.
Weiter oben wurde ausgefu¨hrt, daß die SH-Daten (kritische Gefrierfeuchten und maxi-
male U¨bersa¨ttigungen) anhand des homogenen Gefrierens von reinen unterku¨hlten
H2SO4/H2O-Lo¨sungstropfen (Modellfall HOM) interpretiert werden ko¨nnen. Analysen der
Residuen von verdampften Eispartikeln (Seifert et al., 2003) haben jedoch gezeigt, daß die
Annahme von reinen Lo¨sungstropfen im Fall SH falsch ist, da auch bei diesen Messungen
wie im Fall NH deutliche Reste von heterogenen Gefrierkernen gefunden wurden. Offen-
sichtlich hatten aber diese heterogenen Gefrierkerne im Fall SH durch andere chemische
und morphologische Partikeleigenschaften als im Fall NH kritische Gefrierfeuchten nahe
der homogenen Gefrierfeuchten. In diesem Fall wu¨rden sie dann den Cut-off der Feuch-
teverteilung im Fall SH (Abb. 5.7) und die maximalen U¨bersa¨ttigungen (Abb. 5.9) nicht
beeinflußt haben.
5.3 Kurzzusammenfassung
Aufgrund der in diesem Kapitel gezeigten Trajektoriensimulationen und INCA-Analysen
lassen sich folgende Hauptpunkte zusammenfassen:
• Die Steigung von Wahrscheinlichkeitsverteilungen der relativen Feuchte in eisu¨ber-
sa¨ttigten Gebieten in der Na¨he von, aber außerhalb von Zirren, wird hauptsa¨chlich
durch den atmospha¨rischen Transport (Vertikalbewegungen) bestimmt, und durch
Gefrier- und Wachstumsprozesse von Eiskristallen in jungen Zirren modifiziert.
• Der Cut-off der RHI-Verteilungen außerhalb von Zirren wird durch den Einsatz des
Gefrierprozesses bestimmt. Dieser Zusammenhang erlaubt die Bestimmung der kriti-
schen relativen Feuchten bei der Zirrusbildung direkt mit Hilfe von atmospha¨rischen
Feuchtemessungen.
5.3 Kurzzusammenfassung 77
• Durch Vergleich der Cut-offs der Feuchteverteilungen außerhalb und innerhalb von
Zirren ko¨nnen na¨here Aussagen u¨ber die Gefriermechanismen bei der Bildung von
Zirren gemacht werden. Fu¨r definitive Aussagen muß jedoch die Differenz zwischen
diesen Cut-offs gro¨ßer als die experimentelle Unsicherheit der Feuchtedaten sein.
• Der Einsatz der Wolkenbildung und die maximalen U¨bersa¨ttigungen innerhalb von
Zirren ko¨nnen fu¨r die INCA-Kampagne in Punta Arenas durch homogenes Gefrieren
erkla¨rt werden. Dies impliziert aber nicht, daß bei dieser Kampagne ausschließlich
reine Lo¨sungstropfen in den Gefrierprozeß involviert waren. Die Feuchtedaten der
Prestwick-Kampagne ko¨nnen nur durch eine Kombination von homogenen und he-
terogenen Gefrierprozessen erkla¨rt werden.
• Der Einsatz der Gefrierprozesse war unabha¨ngig von den festgestellten Unterschie-
den bei der totalen Anzahl von Kondensationskernen (CN). Die Unterschiede bei
den beobachteten kritischen Gefrierfeuchten fu¨r die Fa¨lle NH und SH sind viel
wahrscheinlicher durch unterschiedliche chemische und morphologische Partikelei-
genschaften verursacht.
Die in diesem Kapitel vorgestellte Methode, bei der Ru¨ckschlu¨sse auf die Prozesse bei
der Zirrusbildung mit Hilfe von atmospha¨rischen Feuchteverteilungen gemacht wurden,
hat den Vorteil, daß schwierige Lagrange’sche Messungen in Zirren nicht notwendig sind.
Voraussetzung fu¨r eine derartige Interpretation der RHI-Verteilungen ist aber eine ausrei-
chende Statistik (genu¨gend Feuchtepunkte) und eine genu¨gend große Temperaturvariabi-
lita¨t bei den durchgefu¨hrten Messungen. Idealerweise sollte sich auch das wa¨hrend einer
Kampagne gemessene Aerosol in seinen chemischen Eigenschaften nicht stark vera¨ndern,
da ansonsten kein klarer Zusammenhang zwischen den beobachteten Cut-offs der Vertei-
lungen und den Gefrierprozessen hergestellt werden kann.
78 Kapitel 5: Statistik der relativen Feuchte
Kapitel 6
Zirrus-Simulationen
6.1 Problemstellung und Ziele
Anhand der Ergebnisse in Kapitel 5 wurde deutlich, daß das homogene Gefrieren von
reinen unterku¨hlten Lo¨sungstropfen die Bildung von Zirren erkla¨ren kann (siehe INCA-
Messungen SH). Gleichzeitig lieferten die in-situ-Messungen wa¨hrend INCA aber einen
Hinweis (Seifert et al., 2003) dafu¨r, daß heterogene Gefrierkerne (IN) bei der Bildung von
Zirren im Bereich der Tropopause eine Rolle spielen ko¨nnen. Dies muß kein Widerspruch
sein, wenn die heterogenen Gefrierkerne kritische Gefrierfeuchten nahe der homogenen
Gefrierfeuchten haben.
Unsere Analyse der NH-Daten legte nahe, daß dort Gefrieren sogar noch fru¨her (bei
∼ 130 %) einsetzt. Inwieweit das heterogene Gefrieren die mikrophysikalischen Eigenschaf-
ten der Zirren beeinflußt, ist aber nicht eindeutig klar. So kann wie unten gezeigt wird,
in Abha¨ngigkeit von den Gefriereigenschaften der IN und den dynamischen Bedingun-
gen die Eispartikelkonzentration in Zirren im Vergleich zu einer rein homogenen Bildung
der Zirren sowohl zunehmen als auch abnehmen, wenn heterogene Gefrierprozesse an der
Zirrusbildung beteiligt sind.
Das bereits in Kapitel 5 angewandte Konzept von mikrophysikalischen Simulationen
entlang von atmospha¨rischen Trajektorien wird in diesem Kapitel beibehalten. Im Gegen-
satz zu den vorangehenden Simulationen, bei denen lediglich Verteilungen der relativen
Feuchte untersucht wurden, soll hier jedoch versta¨rkt auf die Zirruseigenschaften selbst
eingegangen werden. Es wird gekla¨rt, in welchem Umfang die Eigenschaften der Zirren,
wie Auftrittsha¨ufigkeit oder Anzahl der Eispartikel, modifiziert werden, wenn unterschied-
liche Gefrierprozesse bei der Bildung der Zirren beru¨cksichtigt werden. Speziell der Einfluß
von aktiven IN soll gezeigt werden, d.h. es soll der Unterschied einer Zirrusbildung mit
ausschließlich homogenem Gefrieren zu einer Bildung von Zirren unter Beteiligung von
heterogenen Gefrierprozessen untersucht werden.
Die Aerosol-Zirren-Wechselwirkung wird bei festgehaltener Dynamik untersucht, in-
dem die thermodynamischen Bedingungen auf den zugrundeliegenden Trajektorien nicht
vera¨ndert werden. Ka¨rcher und Stro¨m (2003) haben gezeigt, daß neben den Gefrierei-
genschaften des Aerosols die Dynamik (Vertikalbewegungen) eine entscheidende Rolle bei
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der Zirrusbildung spielt. Es wird daher auch gezeigt, wie sich die Zirruseigenschaften
vera¨ndern, wenn zuna¨chst lediglich die statistische Verteilung der Ku¨hlraten auf den Tra-
jektorien unter Beibehaltung ihrer mittleren Amplituden und Frequenzen vera¨ndert wird,
ohne daß unterschiedliche Gefriereigenschaften der Partikel angenommen werden. Weiter
wird jedoch auch untersucht, in welchem Umfang die Zirruseigenschaften bei gleichen Ge-
friereigenschaften der Partikel modifiziert werden, wenn diese mittleren Amplituden und
Frequenzen der Ku¨hlraten vera¨ndert werden.
In Kapitel 1 wurde bereits erwa¨hnt, daß derartige Untersuchungen mit globalen Mo-
dellen nicht mo¨glich sind, da einerseits subskalige dynamische Prozesse in diesen Modellen
nur unzureichend aufgelo¨st werden, und andererseits u¨ber die ra¨umliche Verteilung und
die zeitliche Variabilita¨t von aktiven IN in der Atmospha¨re nur wenig bekannt ist. Die
in diesem Kapitel gezeigten Simulationen mit Hilfe von Trajektorien setzen voraus, daß
sowohl heterogene Gefrierkerne als auch mesoskalige Wellenaktivita¨ten ohne Zuordnung
zu regionalen Quellen zu jeder Zeit vorhanden sind. Dabei ist die Wahl wichtiger Para-
meter, wie die der heterogenen Gefrierfeuchten oder der Amplituden und Frequenzen der
Wellen, durch in-situ-Messungen motiviert. Dies ist ein Kompromiß fu¨r die großra¨umigen
Bedingungen in der realen Atmospha¨re. Die vorliegenden Simulationen mu¨ssen deshalb als
Prinzipstudien verstanden werden, welche die grundsa¨tzlichen Aspekte der Zirrusbildung
herausarbeiten.
6.2 Beschreibung der Modellsimulationen
6.2.1 FLEXPART-Trajektorien
Bei den Simulationen in diesem Kapitel wurde das mikrophysikalische Modell APSC wie-
der entlang von Trajektorien eingesetzt, welche mit Hilfe von ECMWF-Daten berechnet
wurden (siehe Abschnitt 5.1.2). Im Unterschied zum vorigen Kapitel wurden jedoch hier
die Trajektorien mit dem Modell FLEXPART berechnet (Stohl et al., 1998). Das Modell
FLEXPART ist ein Lagrange’sches Partikel-Dispersions-Modell, welches aus dem Trajek-
torienmodell FLEXTRA entwickelt wurde. Mit FLEXPART werden kontinuierlich Parti-
kel verlagert, d.h. es berechnet die Trajektorien einzelner Partikel. Im Gegensatz zu den
rein kinematischen Trajektorienberechnungen mit FLEXTRA, werden beim Transport der
Partikel mit FLEXPART auch Prozesse wie etwa turbulente Diffusion oder Deposition der
Partikel beru¨cksichtigt.
Im Fall der vorliegenden FLEXPART-Simulationen wurden insgesamt 160000 Partikel
gleichma¨ßig in der gesamten Atmospha¨re (global) verteilt. Es wurde dann die Verlage-
rung dieser Partikel u¨ber einen 3-Monatszeitraum berechnet (September bis November,
2000), d.h. jedes der Partikel durchla¨uft eine 3-Monatstrajektorie. Je nach untersuchtem
Gebiet, ko¨nnen von diesen Trajektorien dann auch nur einzelne Abschnitte betrachtet
werden. Natu¨rlich weisen derart langfristige Trajektorienberechnungen eine betra¨chliche
Ungenauigkeit auf (Endpunkte haben Ungenauigkeit von 10–20 % der Transportdistanz;
Pers. Mitteilung A. Stohl, TUM, 2003). Jedoch repra¨sentieren die Trajektorien eine gute
Klimatologie der atmospha¨rischen Transporte, und nur dies ist relevant fu¨r die folgenden
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Studien.
Die FLEXPART-Simulationen wurden global durchgefu¨hrt. Die wichtigen Gro¨ßen wie
Druck, Temperatur und spezifische Feuchte wurden dabei in einer zeitlichen Auflo¨sung von
3 Stunden abgespeichert. Die vorliegende Studie beschra¨nkt sich auf die Nordhemispha¨re
zwischen 25◦N und 75◦N. In der Vertikalen wurde die Analyse der Daten auf den Be-
reich der Tropopause bezogen, wobei die thermische Tropopausenho¨he implizit bei den
Trajektorienberechnungen mit FLEXPART berechnet wurde. Es wurde dann eine verti-
kale Schicht betrachtet, die sich von 2 km unterhalb der Tropopause bis 1 km oberhalb
der Tropopause erstreckt (Tropopausenregion). Zur Darstellung der Daten in der Hori-
zontalen wurde ein 7.5◦×7.5◦ La¨ngen-Breiten-Gitter definiert. Diese ra¨umliche Auflo¨sung
wurde verwendet, um sicherzustellen, daß die Gitterboxen im 3-Monatszeitraum mit einer
mo¨glichst großen Zahl von Trajektorien bedeckt werden, und damit weiter keine großen
Unterschiede zwischen zwei benachbarten Gitterboxen in dieser Trajektorienabdeckung
auftreten.
Abbildung 6.1 zeigt die Abdeckung des betrachteten Gebietes mit den FLEXPART-
Trajektorien. Insgesamt wurden hier 10125 Trajektorien beru¨cksichtigt, welche die Grund-
lage fu¨r die mikrophysikalischen Simulationen bildeten. In Abb. 6.1 ist die Abdeckung de-
finiert als die Summe der Aufenthaltszeit (in einer Gitterbox) aller Trajektorien, die eine
bestimmte Gitterbox innerhalb von 90 Tagen durchlaufen haben, geteilt durch 90 Tage.
Ein Wert von z.B. 1 bedeutet dann, daß bei einem betrachteten Zeitraum von 3 Monaten
im Mittel auch u¨ber einen gleich langen Zeitraum Trajektoriendaten fu¨r eine betrachtete
Gitterbox zur Verfu¨gung stehen.
Abb. 6.1: Ausmaß der Trajektorienbedeckung fu¨r das untersuchte Gebiet.
Aus Abb. 6.1 geht nun hervor, daß speziell in den mittleren Breiten die Abdeckung
mit Trajektorien sehr gut ist. Zu den subpolaren Breiten hin nimmt jedoch die Trajekto-
riendichte ab, was zu erwarten ist, da rein klimatologisch gesehen die mittleren Breiten
(Westwindzone) hier das bevorzugte Stro¨mungsgebiet sind, d.h. dieser Nord-Su¨d-Gradient
in der Trajektoriendichte bleibt auch bestehen, wenn mehr als die oben genannten 10125
Trajektorien beru¨cksichtigt werden. Eine exakt gleichma¨ßige Abdeckung des untersuch-
ten Gebietes mit Trajektorien kann daher nicht erzielt werden. Aufgrund der gezeigten
Trajektorienabdeckung ist daher die Belastbarkeit der Aussagen, die in diesem Kapitel
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gemacht werden, am sta¨rksten in den Gebieten zwischen 30◦N und 60◦N.
Abbildung 6.2 zeigt die mittlere relative Feuchte in Bezug auf Eis (Bild oben), die
mittlere Temperatur (Bild mitte) und das mittlere H2O-Mischungsverha¨ltnis (Bild un-
ten) im Bereich der Tropopause, berechnet mit Hilfe der FLEXPART-Trajektorien. Diese
Gro¨ßen sind Mittelwerte, berechnet aus der totalen Anzahl von Trajektorienpunkten, die
in den oben definierten Gitterboxen in der Tropopausenregion im Zeitraum von 3 Mona-
ten zu liegen kommen. Es soll hier die großra¨umige, hemispha¨rische Feuchte- und Tem-
peraturverteilung auf ECMWF-Basis gezeigt werden, welche letztendlich die Gebiete mit
Zirrusbildung in den mikrophysikalischen Simulationen kontrolliert.
Abb. 6.2: Mittlere relative Eisfeuchte RHI (Bild oben), mittlere Temperatur (Bild mitte) und
mittleres H2O-Mischungsverha¨ltnis (Bild unten) zwischen 25◦N und 75◦N fu¨r den Zeitraum
September bis November 2000 in der Tropopausenregion (hier definiert als die Schicht von 2 km
unterhalb bis 1 km oberhalb der lokalen Tropopause).
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Betrachtet man nun die Verteilung der gemittelten relativen Feuchte, erkennt man ei-
ne sehr feuchte Tropopausenregion von Skandinavien ostwa¨rts und no¨rdlich von ca. 60◦N.
Dies kann durch einen im Mittel relativ ku¨hlen Tropopausenbereich in dieser Region
erkla¨rt werden (siehe mittlere Temperatur, Bild mitte), bei relativ zur Umgebung ge-
ringem H2O-Mischungsverha¨ltnis (siehe Bild unten). Weitere feuchte Regionen sind u¨ber
Gro¨nland, Nordkanada und Alaska zu finden, und weiter erkennt man eine sehr feuchte
Region u¨ber dem mittleren Atlantik rund um 60◦W, die sich quer u¨ber den Atlantik bis
nach Europa hinein erstreckt. Dieses Feuchtgebiet u¨ber dem Atlantik wurde auch bei an-
deren Studien gefungen (z.B. Eckhardt et al., 2004), und steht in Zusammenhang mit der
hohen Auftrittsha¨ufigkeit von Zyklonen (“storm tracks”) in diesem Gebiet. Ein weiterer
“storm track” deutet sich quer u¨ber dem Ost-Pazifik zwischen 180◦W und 140◦W an.
Allgemein ko¨nnen hohe Werte der relativen Feuchte entweder durch niedrige Tem-
peratur oder durch hohes H2O-Mischungsverha¨ltnis erkla¨rt werden. Vergleicht man die
Felder in Abb. 6.2 untereinander, scheint jedoch die Verteilung der relativen Feuchte
hauptsa¨chlich durch die Temperatur kontrolliert zu sein, in U¨bereinstimmung mit den
Argumenten von Ka¨rcher und Haag (2003), siehe Abschnitt 5.1.1. So sind zwar beispiels-
weise von Kanada u¨ber den Nordatlantik bis nach Europa hinein sehr hohe Werte des
Mischungsverha¨ltnisses zu finden, die relativ hohen mittleren Temperaturen bewirken
aber, daß die Werte von RHI eher moderat sind.
6.2.2 APSC-Simulationen
Im APSC-Modell wurde eine bimodale Gro¨ßenverteilung der Aerosole initialisiert. Das
trockene Gro¨ßenspektrum der Partikel bestand aus einer Mode mit einer Aerosol-Anzahl-
konzentration naer ' 400 cm−3, mit einem Massen-Medianradius rm = 25 nm und mit
der Standardabweichung σ = 1.45, und einer weiteren Mode mit naer = 0.1 cm
−3, rm =
0.5 µm und σ = 1.3. Bimodale Gro¨ßenspektren mit einer Anzahlkonzentration von 0.1–
0.001 cm−3 Teilchen in der zweiten Mode werden in der Atmospha¨re ha¨ufig gefunden (z.B.
Schro¨der et al., 2002).
Es wurden zuna¨chst zwei Simulationen durchgefu¨hrt, bei denen dieses bimodale Gro¨ßen-
spektrum ausschließlich aus reinen H2SO4/H2O-Lo¨sungstropfen bestand, welche homogen
nach Koop et al. (2000) gefrieren. Es wurde dabei unterschieden zwischen einer Simulati-
on, wo zuna¨chst mesoskalige Temperaturoszillationen (siehe dazu Abschnitt 6.2.4) nicht
beru¨cksichtigt wurden (Modellfall “HOM-S”), und einer Simulation, wo der synoptischen
Temperatura¨nderung mesoskalige Wellen u¨berlagert wurden (Modellfall “HOM”). Wei-
ter wurde eine Simulation durchgefu¨hrt, bei der dasselbe Partikelspektrum ausschließlich
heterogen bei einer vorgeschriebenen kritischen Gefrierfeuchte von 130 % gefriert (Modell-
fall “HET”). Der Fall HET ist jedoch unrealistisch was die totale Anzahl von heterogenen
Gefrierkernen betrifft (∼ 400 cm−3). Solch hohe Konzentrationen von nicht-volatilen Par-
tikeln werden im Bereich der Tropopause nicht gemessen (Minikin et al., 2003). Deshalb
wurde auch eine Simulation durchgefu¨hrt, bei der angenommen wurde, daß lediglich die
zweite Mode bei rm = 0.5 µm aus heterogenen Gefrierkernen besteht. In dieser Simulation
ist dann homogenes Gefrieren von Lo¨sungstropfen und heterogenes Gefrieren von festen
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Teilchen mo¨glich (Modellfall “MIX”).
Bezu¨glich der Anzahl von aktiven IN in der Atmospha¨re ist wenig bekannt. In der
oberen Tropospha¨re scheint jedoch ein Wert von ca. 0.1 cm−3 eher eine obere Grenze zu
sein (Rogers et al., 1998). Aus diesem Grund wurden noch zwei weitere Simulationen MIX
durchgefu¨hrt, bei denen die Anzahl von festen Gefrierkernen in der zweiten Mode lediglich
0.01 cm−3 bzw. 0.001 cm−3 betrug. Bei den Modellsimulationen HET und MIX wurden
den Trajektorien ebenfalls wie im Fall HOM mesoskalige Schwerewellen u¨berlagert.
Die Lebensdauer von Zirren entlang der Trajektorien sollte mo¨glichst realistisch si-
muliert werden. Aus diesem Grund wurde in den Simulationen die Sedimentation von
Eiskristallen eingefu¨hrt. Die Abnahme der Eispartikelkonzentration zufolge von Sedimen-
tation wird dabei mit Hilfe von Gleichung (3.17) berechnet. Fu¨r die vertikale Strecke ∆z
zur Berechnung der Fallzeit τ wird eine konstante Schichtdicke (freier Parameter dieses
einfachen Ansatzes) von 1 km angenommen. Diese Schichtdicke von 1 km wurde gewa¨hlt,
um eine mo¨glichst gute U¨bereinstimmung der simulierten Eispartikelkonzentrationen mit
den INCA-Messungen zu gewa¨hrleisten (siehe dazu Abschnitt 6.4). Es sei hier noch ein-
mal darauf hingewiesen, daß es sich bei den vorliegenden Simulationen um 0-dimensionale
Boxsimulationen entlang der Trajektorien handelt. Die angenommene Sedimentation ent-
spricht daher nicht einem ra¨umlichen Vertikaltransport von Partikeln zwischen den Tra-
jektorien, sondern sie ist lediglich ein empirischer Ansatz fu¨r den Sedimentationsverlust
von Eispartikeln aus der angenommenen Tropopausenschicht.
6.2.3 Relative Feuchte und Auftrittsha¨ufigkeit von Zirren
ECMWF-Feuchte In Abschnitt 5.1.2 wurde bereits darauf hingewiesen, daß die Auf-
trittsha¨ufigkeit der Zirren auf den Trajektorien mo¨glicherweise u¨berscha¨tzt wird, wenn
das initialisierte H2O-Mischungsverha¨ltnis entlang der Trajektorien u¨ber einen la¨ngeren
Zeitraum konstant gehalten wird, da in diesem Fall auf aufsteigenden Trajektorienab-
schnitten sehr ha¨ufig hohe Eisu¨bersa¨ttigungen bis nahe die kritischen Gefrierfeuchten ge-
neriert werden. Um eine U¨berscha¨tzung von eisu¨bersa¨ttigten Gebieten in den vorliegenden
Simulationen von Zirren zu vermeiden, wurde das H2O-Mischungsverha¨ltnis im APSC-
Modell nicht konstant gehalten, sondern in eisuntersa¨ttigten Gebieten an die vorgegebene
ECMWF-Feuchte auf den FLEXPART-Trajektorien gebunden.
Es wurde schon erwa¨hnt, daß das ECMWF-Modell keine Eisu¨bersa¨ttigungen zula¨ßt.
Um nun trotzdem mit dem APSC-Modell Zirren generieren zu ko¨nnen, wurde im Mo-
dell das H2O-Mischungsverha¨ltnis nur dann mit dem aktuellen Mischungsverha¨ltnis auf
den Trajektorien reinitialisiert, wenn die relative Feuchte in Bezug auf Eis weniger als
95 % betrug. Vergleiche von in-situ-Messungen von Wasserdampf mit ECMWF-Analysen
besta¨tigen (Ovarlez und Velthoven, 1997), daß das ECMWF-Modell im untersa¨ttigten Be-
reich sehr realistische Feuchten liefert. U¨berschritt die Eisfeuchte den Grenzwert von 95 %,
wurde nachfolgend das H2O-Mischungsverha¨ltnis im APSC-Modell fu¨r mindestens 6 Stun-
den konstant gehalten. Dies wird damit begru¨ndet, daß das ECMWF-Modell bei weiterhin
fallender Temperatur in diesem Zeitraum jetzt Zirren bilden wu¨rde, jedoch keine realisti-
sche relative Feuchte mehr liefern kann. Wird im mikrophysikalischen Modell innerhalb
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dieser 6 Stunden kein Gefrierprozeß durch erreichen der kritischen Gefrierfeuchte initi-
iert, dann wird das aktuelle Mischungsverha¨ltnis auf der Trajektorie reinitialisiert, wenn
die ECMWF-Feuchte wieder unter 95 % gefallen ist. Kommt es jedoch zur Bildung einer
Zirruswolke, wird das H2O-Mischungsverha¨ltnis erst wieder reinitialisiert, wenn sich auf-
grund einer synoptischen Temperaturzunahme auf der Trajektorie die Wolke vollsta¨ndig
aufgelo¨st hat.
Definition der Auftrittsha¨ufigkeit von Zirren Mit Hilfe der mikrophysikalischen
Simulationen in diesem Kapitel wurde die Auftrittsha¨ufigkeit von Zirren berechnet. Diese
Ergebnisse werden in Abschnitt 6.5 pra¨sentiert werden. Zuna¨chst soll hier gezeigt werden,
welche großra¨umige Verteilung der Ha¨ufigkeit von Zirren sich ergibt, wenn Gebiete mit
einer vorgegebenen ECMWF-Feuchte gro¨ßer als 95 % als Gebiete mit potentieller Zirrus-
bildung betrachtet werden. Allgemein wird in diesem Kapitel die Auftrittsha¨ufigkeit freq






In (6.1) ist Nt die Anzahl der Trajektorien, die eine Gitterbox im untersuchten Zeitraum
durchlaufen haben. Die Auftrittsha¨ufigkeit ist dann das Verha¨ltnis der u¨ber diese Trajek-
torien summierten Zeiten
∑Nt
i=1Timeice,i, zu denen Zirren (nice 6= 0) auf den Trajektorien
vorhanden waren, zur totalen Aufenthaltszeit
∑Nt
i=1Timetot,i der Trajektorien in einer
Gitterbox.
Abb. 6.3: Auftrittsha¨ufigkeit von Gebieten mit RHI > 95 % auf Grundlage der ECMWF-
Feuchte auf den Trajektorien.
In Abb. 6.3 ist die Auftrittsha¨ufigkeit von Zirren dargestellt, die sich ergibt, wenn
Gebiete auf den FLEXPART-Trajektorien mit einer ECMWF-Feuchte gro¨ßer als 95 %
als Zirren betrachtet werden. Diese Annahme wird unterstu¨tzt durch Vergleiche von in-
situ-Messungen von Wasserdampf mit ECMWF-Analysen welche gezeigt haben, daß dort,
wo Eisu¨bersa¨ttigungen gemessen wurden, das EMCWF-Modell auch Wolken gebildet hat
(Ovarlez et al., 2000). Diese regionale Auftrittsha¨ufigkeit von Zirren in Abb. 6.3 wird
86 Kapitel 6: Zirrus-Simulationen
zuna¨chst durch das ECMWF-Modell vorgegeben. In Abschnitt 6.5 wird gezeigt werden,
wie diese Auftrittsha¨ufigkeit modifiziert wird, wenn mit Hilfe der APSC-Simulationen die
Mikrophysik entlang der Trajektorien berechnet wird.
6.2.4 Beru¨cksichtigung mesoskaliger Schwerewellen
Aufgrund der Analysen der INCA-Messungen kamen Ka¨rcher und Stro¨m (2003) zum
Schluß, daß die mesoskalige Variabilita¨t des Vertikalwindes aufgrund von Schwerewellen
in der Atmospha¨re ein kontrollierender Faktor bei der Zirrusbildung ist. Die hohen Auf-
windgeschwindigkeiten bzw. Ku¨hlraten in diesen Wellen werden als Ursache fu¨r die hohen
Eispartikelkonzentrationen (siehe Abschnitt 5.2.3) gesehen, die bei den Flugzeugmessun-
gen wa¨hrend INCA beobachtet wurden.
Abb. 6.4: Das linke Bild zeigt die U¨berlagerung von 3 ausgewa¨hlten FLEXPART-
Trajektorien (gestrichelte Temperaturverla¨ufe) mit mesoskaligen Wellen (durchgezogene Tempe-
raturverla¨ufe). Das rechte Bild zeigt die Ha¨ufigkeitsverteilung der Aufwindgeschwindigkeiten fu¨r
die FLEXPART-Trajektoriensimulationen (grob gestrichelte Kurve), fu¨r die APSC-Simulationen
bei U¨berlagerung der Trajektorien mit mesoskaligen Wellen (durchgezogene Kurve) und fu¨r die
INCA-Messungen in Prestwick (NH, fein gestrichelte Kurve). In der Legende sind die mittle-
ren Aufwindgeschwindigkeiten angegeben. In den Verteilungen wurden die einzelnen Werte der
Aufwindgeschwindigkeit in 5 cm s−1-Bins verteilt.
Mesoskalige Schwerewellen werden vom ECMWF-Modell nur sehr unzureichend auf-
gelo¨st, d.h. die verwendeten Trajektorien repra¨sentieren im Mittel nur die großra¨umi-
gen Auftriebe in synoptischen Wellen. Dies fu¨hrt zu einer deutlichen Unterscha¨tzung der
Eispartikelkonzentrationen in den Simulationen. Um realistische Eispartikelkonzentratio-
nen generieren zu ko¨nnen, wurden deshalb die FLEXPART-Trajektorien mit “ku¨nstli-
chen” mesoskaligen Wellen u¨berlagert, d.h. fu¨r die Temperatur T zum Zeitpunkt t auf
den Trajektorien gilt:
T (t) = T + Asin (Ωt) (6.2)
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Das linke Bild in Abb. 6.4 verdeutlicht diese Vorgangsweise anhand von 3 ausgewa¨hlten
Trajektorien. In Gleichung (6.2) ist die mittlere Temperatur T die vorgegebene ECMWF-
Temperatur auf den Trajektorien (gestrichelte Linien in Abb 6.4, Bild links). Weiter sind
Ω = 2pi/τw die Kreisfrequenzen der Wellen mit den Perioden τw und A die Amplituden.
Dieser Ansatz scheint zuna¨chst sehr “adhoc” zu sein. Solange es aber keine vernu¨nfti-
gen Parametrisierungen von mesoskaligen dynamischen Prozessen in großskaligen Model-
len gibt, wird dies als eine Mo¨glichkeit vorgeschlagen, um die hohen beobachteten Ku¨hl-
raten in den mikrophysikalischen Simulationen wiedergeben zu ko¨nnen. Bezu¨glich der
Wellenperioden τw wurde eine Normalverteilung mit einer mittleren Periode von 1200 s
(20 min) und einer Standardabweichung von 400 s angenommen, wobei auf den Trajekto-
rien die Abfolge von unterschiedlichen Perioden stochastisch ist. Die Amplituden wurden
in zeitlicher Abfolge stochastisch zwischen 0 und 2 K gleichverteilt. Diese Werte wur-
den durch die INCA-Messungen motiviert. Werden na¨mlich den FLEXPART-Trajektorien
mesoskalige Wellen mit einer mittleren Periode und mit Amplituden wie eben genannt
u¨berlagert, dann erha¨lt man in den mikrophysikalischen APSC-Simulationen eine ganz
a¨hnliche Ha¨ufigkeitsverteilung der Aufwindgeschwindigkeiten wie wa¨hrend INCA. Wei-
ter stehen diese angenommenen Perioden und Amplituden nicht im Widerspruch zu dem,
was zur Zeit u¨ber Temperaturfluktuationen aufgrund von mesoskaligen Schwerewellen aus
flugzeuggetragenen Messungen bekannt ist (Gary, 2002).
Allgemein entstehen Schwerewellen, wenn Luftpartikel in einer stabil geschichteten
Atmospha¨re aus ihrer Ruhelage gebracht werden. Dabei vollfu¨hren die Luftpartikel durch
den Dichteunterschied zu den umgebenden Luftmassen eine vertikale Oszillation, wobei die
Schwerkraft die Ru¨ckstellkraft bildet. Aus diesem Grund werden derartige Schwingungen
von Luftpaketen auch als Schwereoszillationen bezeichnet. In der Atmospha¨re ko¨nnen
Schwerewellen vor allem durch Konvektion oder durch das U¨berstro¨men von Hindernissen
(Gebirgen) angeregt werden.
Wie bereits erwa¨hnt, ist die Vorausetzung fu¨r das Entstehen von Schwerewellen eine
stabil geschichtete Atmospha¨re. Die maximal mo¨gliche Frequenz der Oszillationen ist





> 0 . (6.3)
In (6.3) ist g die Schwerebeschleunigung, θ die potentielle Temperatur und z die Ho¨he.
Fu¨r eine stabile Atmospha¨re ist ∂θ
∂z
> 0. Zufolge (6.3) ist N2 von der Stabilita¨t der Atmo-
spha¨re abha¨ngig. Studien u¨ber die statische Stabilita¨t der Tropopause in den mittleren
Breiten zeigen (Birner et al., 2002; Wirth, 2003), daß N2 in der mittleren Tropospha¨re
typischerweise Werte in der Gro¨ßenordung von ∼ 1 × 10−4 s−2 aufweist, in der stabilen
Stratospha¨re ist N2 verha¨ltnisma¨ßig hoch (∼ 4× 10−4 s−2), d.h. der Tropopausenbereich
ist durch einen Sprung in der Brunt-Va¨isa¨la¨-Frequenz gekennzeichnet. Die genannten
Frequenzen entsprechen einer Periodendauer τw = 2pi/N von ∼ 630 s (∼ 10 min) bzw.
∼ 310 s (∼ 5 min). Zum Vergleich wurde in der vorliegenden Studie eine mittlere Periode
der Temperaturoszillationen von 20 min angenommen.
Im folgenden soll mit Hilfe der Dispersionsgleichung fu¨r reine Schwerewellen die hori-
zontale Wellenla¨nge λx der hier angenommenen Schwerewellen mit einer mittleren Periode
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von 1200 s abgescha¨tzt werden. Unter der Annahme von rein 2-dimensionalen Schwerewel-
len (x,z-Koordinatensystem) und unter Vernachla¨ssigung der Corioliskraft schreibt sich





= N2k2 . (6.4)
In (6.4) ist ν die “intrinsische” Frequenz (Frequenz, die von einem Beobachter aus, der
sich mit der Grundsto¨mung mitbewegt, beobachtet wird), k = 2pi/λx ist die horizontale
Wellenzahl,m = 2pi/λz die vertikale Wellenzahl und N die Brunt-Va¨isa¨la¨-Frequenz. Unter





Die Frequenz ν muß stets kleiner als die Brunt-Va¨isa¨la¨-Frequenz sein, und zufolge (6.5)
ist die horizontale Wellenla¨nge stets gro¨ßer als die vertikale Wellenla¨nge λz. Um nun die
horizontale Wellenla¨nge fu¨r die vorliegenden Wellen mit einer mittleren Frequenz ν =
2pi/1200 s mit Hilfe von (6.5) abscha¨tzen zu ko¨nnen, mu¨ssen Annahmen fu¨r N2 und λ2z
getroffen werden. Bezu¨glich N2 wird ein mittlerer Wert im Bereich der Tropopause von
∼ 2 × 10−4 s−2 angenommen (Birner et al., 2002; Wirth, 2003). Beobachtungen zeigen,
daß die vertikale Wellenla¨nge λz in der oberen Tropospha¨re und unteren Stratospha¨re
typischerweise in der Gro¨ßenordnung von ∼ 2–3 km liegt (z.B. Gardner et al., 1993; Allen
und Vincent, 1995), in der mittleren Atmospha¨re zwischen ∼ 5–15 km (z.B. Preuße, 2001).
Berechnet man nun mit Hilfe von (6.5) fu¨r vertikale Wellenla¨ngen zwischen 2–15 km die
horizontale Wellenla¨nge λx, dann erha¨lt man Werte zwischen ∼ 5–40 km. Diese Werte in
der Gro¨ßenordnung von einigen 10 km ko¨nnen als typische horizontale Wellenla¨ngen fu¨r
die in dieser Studie angenommenen Schwerewellen angesehen werden.
Das rechte Bild in Abb. 6.4 vergleicht die Auftrittswahrscheinlichkeit der Aufwind-
geschwindigkeiten w wa¨hrend der INCA-Kampagne in Prestwick mit der Ha¨ufigkeitsver-
teilung von w in den FLEXPART-Simulationen und den APSC-Simulationen bei U¨ber-
lagerung der Trajektorien mit mesoskaligen Wellen. Wie bereits erwa¨hnt, werden Schwe-
rewellen in den FLEXPART-Simulationen (grob gestrichelte Kurve) nicht aufgelo¨st. Die
mittlere Aufwindgeschwindigkeit betra¨gt hier lediglich ∼ 1 cm s−1. Demgegenu¨ber wurden
jedoch wa¨hrend der INCA-Kampagnen (hier nur NH-Messungen dargestellt, fein gestri-
chelte Kurve) sehr ha¨ufig Aufwinde von mehreren 10 cm s−1 gemessen. Bei U¨berlagerung
der Trajektorien mit den mesoskaligen Wellen ergibt sich nun aber eine ganz a¨hnliche
Verteilung von w in den APSC-Simulationen (durchgezogene Kurve). Dies erlaubt dann
eine Simulation von a¨hnlich hohen Eispartikelkonzentrationen wie wa¨hrend der INCA-
Kampagnen beobachtet wurden.
Wie bei den Simulationen in Kapitel 5 wurde im APSC-Modell wieder mit einem fle-
xiblen Zeitschritt ∆t gerechnet. Im Vergleich zu diesen Simulationen mußte jedoch hier
durch die Annahme von mesoskaligen Wellen ∆t bereits unterhalb von Eissa¨ttigung deut-
lich verkleinert werden (auf ∆t = 4 s bei RHI > 90 %), ansonsten werden die hochfrequen-
ten Wellen im kritischen eisu¨bersa¨ttigten Bereich nicht richtig aufgelo¨st. Der Gefrierprozeß
selbst wurde wieder mit ∆t = 0.25 s gerechnet.
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6.2.5 Exemplarische Zirrus-Simulationen
Abbildung 6.5 zeigt mikrophysikalische APSC-Simulationen entlang einer ausgewa¨hlten
FLEXPART-Trajektorie. Im obersten Bild (HOM-S) wurde ausschließlich homogenes Ge-
frieren gerechnet, ohne zuna¨chst mesoskalige Wellen der Trajektorie zu u¨berlagern. Bei
dieser rein synoptischen Ku¨hlung kommt es zu drei Eiswolkenbildungen am Tag 2 der Si-
mulation bei ca. 230 K, wobei die maximalen Eispartikelkonzentrationen (blaue Kurven)
lediglich ca. 0.01 cm−3 betragen. Man beachte weiter den schnellen Abfall der Eisparti-
kelkonzentrationen. Dies ist eine Folge der angenommenen Sedimentation, die in diesen
Fa¨llen sehr schnell erfolgt, da wenige, aber dafu¨r sehr große Eispartikel vorliegen (siehe
Abha¨ngigkeit der Fallgeschwindigkeit von der Partikelgro¨ße, Abb. 2.1). Beim Verlauf der
relativen Feuchte im Fall HOM-S erkennt man, daß an drei Stellen am ersten und dritten
Simulationstag die Feuchte instantan abfa¨llt. Dies wird nicht durch Eispartikelwachstum
verursacht (keine Eiswolkenbildungen zu diesen Zeitpunkten), sondern es wird an diesen
Stellen das H2O-Mischungsverha¨ltnis reinitialisiert (siehe Abschnitt 6.2.3).
Ein ga¨nzlich anderes Bild zeigt sich nun, wenn man dieser Trajektorie Wellen wie
oben beschrieben u¨berlagert (HOM, Bild mitte). Durch die sehr hohen Ku¨hlraten auf den
hochfrequenten Wellen (rote Kurve), kann die relative Feuchte la¨nger u¨ber den kritischen
Gefrierfeuchten fu¨r homogenes Gefrieren erho¨ht bleiben, weshalb mehr Eispartikel gebil-
det werden ko¨nnen. Man beachte die resultierenden hohen Eispartikelkonzentrationen.
Je mehr Eispartikel gebildet werden, desto kleiner verbleiben diese durch die versta¨rkte
Konkurrenz der Eispartikel untereinander um den verfu¨gbaren Wasserdampf. Aus diesem
Grund fa¨llt die Eispartikelkonzentration speziell bei der zweiten Zirrusbildung im Fall
HOM wa¨hrend der Lebensdauer der Wolke weniger stark ab als bei den beiden anderen
HOM-Fa¨llen, da hier die Sedimentation sehr langsam erfolgt.
Der Unterschied zwischen den Fa¨llen HOM-S und HOM zeigt sehr deutlich, was die me-
soskaligen Wellen in den Simulationen bewirken: eine ho¨here Auftrittswahrscheinlichkeit
von Zirren und im Mittel deutlich ho¨here Eispartikelkonzentrationen. Werden nun zusa¨tz-
lich zur Annahme der mesoskaligen Wellen auch die zugrundeliegenden Gefrierprozesse
vera¨ndert, fu¨hrt dies neuerlich zu Vera¨nderungen bei der Wolkenbildung auf der gezeigten
Trajektorie, dargestellt im untersten Bild von Abb. 6.5. Es wurde hier sowohl homogenes
Gefrieren, als auch heterogenes Gefrieren von IN (Fall MIX) mit einer IN-Konzentration
von 0.1 cm−3 (durchgezogene blaue Kurven) bzw. einer IN-Konzentration von 0.001 cm−3
(durchgezogene gru¨ne Kurven) simuliert. Diese Simulationen machen deutlich, wie die
Bildung von Zirren durch aktive IN modifiziert werden kann. Die Vera¨nderungen sind
deutlich sichtbar, aber weitaus schwa¨cher als beim U¨bergang von HOM-S zu HOM. Beim
U¨bergang von HOM zum Fall MIX blieb die Dynamik unvera¨ndert, d.h. die vera¨nderten
Zirruseigenschaften im Fall MIX kommen nur durch die vera¨nderten Gefriereigenschaften
des Aerosols zustande. Der gezeigte Verlauf der relativen Feuchte im Fall MIX gilt nur fu¨r
die Simulation mit einer IN-Konzentration von 0.1 cm−3 (durchgezogene blaue Kurve).
Bei der zweiten Zirrusbildung im Fall MIX (mit 0.1 cm−3 IN) ist sehr deutlich das
Gleichgewicht der relativen Feuchte bei Eissa¨ttigung innerhalb der Wolke zu sehen. Bei
1.5 Tagen wird durch die hohe Anzahl von Eiskristallen (∼ 15 cm−3) mit einem mitt-
90 Kapitel 6: Zirrus-Simulationen
Abb. 6.5:Mikrophysikalische Simulationen entlang einer ausgewa¨hlten FLEXPART-Trajektorie
mit homogenem Gefrieren bei synoptischer Ku¨hlung (HOM-S, Bild oben), mit homogenem Ge-
frieren unter der Annahme von mesoskaligen Wellen (HOM, Bild mitte) oder mit beiden Gefrier-
prozessen unter der Annahme von Wellen (MIX, Bild unten). Die gestrichelten blauen Kurven
zeigen den Verlauf der Eispartikelkonzentrationen, wenn die Abfolge von Frequenzen und Am-
plituden der Wellen vera¨ndert wird. Der gezeigte Verlauf der relativen Feuchte gilt jeweils nur
fu¨r die durchgezogenen blauen Kurven. Im Fall MIX gilt die gru¨ne durchgezogene Kurve fu¨r eine
Simulation mit einer IN-Konzentration von 0.001 cm−3.
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leren Anzahlradius von ∼ 12 µm die Amplitude der Oszillation der relativen Feuchte
anfangs aufgrund schneller Kondensations- und Verdampfungsvorga¨nge in diesem Fall
fast vollsta¨ndig unterdru¨ckt. Berechnet man die Zeitskala τgas, auf welcher der verfu¨gba-
re Wasserdampf an den Eispartikeln deponiert wird (siehe Gleichung (4.3)), dann erha¨lt
man bei 1.5 Tagen fu¨r τgas ∼ 9 s. Mit zunehmender Lebensdauer dieser Wolke nimmt
die Eispartikelkonzentration durch die angenommene Sedimentation zunehmend ab. Wie
deutlich zu erkennen ist, wird dadurch die Oszillation der relativen Feuchte zunehmend
weniger stark geda¨mpft. Berechnet man τgas bei ca. 2.5 Tagen (ca. 3 Tagen) mit einer
Eispartikelkonzentration von ∼ 1 cm−3 (∼ 0.15 cm−3) und einem mittleren Anzahlradius
von ∼ 17 µm (∼ 20 µm) erha¨lt man fu¨r τgas ∼ 89 s (∼ 540 s). Dies erkla¨rt warum die
Oszillation der relativen Feuchte mit der Zeit ansteigt.
Bleiben die Gefriereigenschaften des Aerosols unvera¨ndert, wird jedoch die Dynamik
auf den Trajektorien vera¨ndert, kann dies zu a¨hnlichen A¨nderungen in den Zirruseigen-
schaften fu¨hren wie beim U¨bergang von HOM zu MIX. Anhand der gestrichelten blau-
en Kurven in Abb. 6.5 wird dies deutlich. Bei diesen Simulationen wurde lediglich die
willku¨rliche Abfolge der Frequenzen und Amplituden der mesoskaligen Wellen, unter Bei-
behaltung der Form der statistischen Verteilungen und somit der Mittelwerte fu¨r Frequenz
und Amplitude der Temperaturoszillationen, vera¨ndert, das zugrundeliegende Aerosol
blieb unvera¨ndert. Allein diese Vera¨nderung genu¨gt aus, um sowohl die Auftrittsha¨ufigkeit
der Zirren, als auch die Anzahl der Eispartikel in den gebildeten Zirren neuerlich zu mo-
difizieren. Im Fall MIX gilt die gestrichelte Kurve fu¨r den Fall mit einer IN-Konzentration
von 0.1 cm−3. Die zweite gestrichelte Zirrusbildung im Fall MIX ist einer jener Fa¨lle,
wo das heterogene Gefrieren die homogene Nukleation von Eiskristallen unterdru¨ckt. Es
gefriert in diesem Fall nur genau die Anzahl von 0.1 cm−3 festen Gefrierkernen, wa¨hrend
in den anderen Fa¨llen auch homogenes Gefrieren stattgefunden hat.
Zusammenfassend sei hier noch einmal festgestellt, daß mit Hilfe von Abb. 6.5 deutlich
klar wird, daß die Bildung von Zirren nicht nur durch die Gefriereigenschaften des Aerosols
kontrolliert wird, sondern mindestens in gleichem Umfang auch durch die Dynamik.
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Analog zu Kapitel 5 sollen zuna¨chst fu¨r die vorliegenden kombinierten FLEXPART/
APSC-Simulationen die RHI-Verteilungen außerhalb und innerhalb von Zirren bestimmt
werden, und wieder mit den INCA-Messungen verglichen werden. Der Unterschied zur
Statistik der relativen Feuchte in Kapitel 5 besteht darin, daß nun mesoskalige Wellen
beru¨cksichtigt sind (in Kapitel 5 war dies nicht der Fall).
Abbildung 6.6 zeigt die Feuchteverteilung fu¨r die drei angenommenen Modellfa¨lle
HOM, HET und MIX mit einer IN-Konzentration von 0.1 cm−3 bzw. 0.001 cm−3. Be-
trachtet man zuna¨chst die Verteilungen bei der Simulation mit homogenem Gefrieren
(Fall HOM), zeigt sich wieder eine gute U¨bereinstimmung der Lage der Cut-offs mit den
Cut-offs fu¨r die INCA-Messung SH (rote Pfeile). Bei der Simulation HOM in Kapitel 5
lag jedoch der Cut-off der RHI-Verteilung innerhalb von Zirren nur ein paar Prozent-
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Abb. 6.6: RHI-Verteilungen außerhalb von Zirren (Bild links) und innerhalb von Zirren (Bild
rechts) im Bereich der Tropopause, abgeleitet aus FLEXPART/APSC-Simulationen mit aus-
schließlich homogenem Gefrieren (HOM, rote Kurven), mit ausschließlich heterogenem Gefrieren
(HET, blaue Kurven), oder mit der Kombination von homogenem und heterogenem Gefrieren
(MIX, schwarze Kurven und gru¨ne Kurven). Die schwarzen Pfeile markieren die Cut-offs der
RHI-Verteilungen fu¨r die INCA-Messungen in Prestwick (NH), die roten Pfeile kennzeichnen die
Cut-offs fu¨r die SH-Messungen in Punta Arenas (vergleiche mit Abb. 5.7 und Abb. 5.9).
punkte u¨ber dem Cut-off der Verteilung außerhalb von Zirren. In Abb. 6.6 unterscheiden
sich diese Cut-offs nun im Fall HOM um ∼ 15 %. Diese große Differenz zwischen kriti-
schen Gefrierfeuchten und maximalen U¨bersa¨ttigungen im Fall HOM ist hier einerseits
dadurch erkla¨rbar, daß aufgrund der nun angenommenen mesoskaligen Wellen ha¨ufig sehr
hohe Ku¨hlraten vorherrschen, welche trotz des initiierten Gefrierprozesses die maxima-
le U¨bersa¨ttigung in Wolken speziell bei niedrigen Temperaturen weit nach oben trei-
ben ko¨nnen. Ein weiterer Grund fu¨r die große Differenz ist, daß bei den Verteilungen in
Abb. 6.6 zur Unterscheidung der Gebiete innerhalb und außerhalb von Zirren das strenge
Kriterium nice = 0 angewandt wurde. Bei den Simulationen in Kapitel 5 galt als Kriteri-
um fu¨r Gebiete außerhalb von Zirren eine Eispartikelkonzentration von nice < 0.001 cm
−3
(siehe Abb. 5.5). Dieses Kriterium macht jedoch hier keinen Sinn, da fu¨r den Modellfall
MIX mit einer IN-Konzentration von nur 0.001 cm−3 das Wolkenkriterium im Bereich
der IN-Konzentration selbst la¨ge. Das strenge Kriterium nice = 0 hat in Abb. 6.6 zur
Folge, daß der Cut-off der RHI-Verteilungen außerhalb von Zirren bei etwas niedrigeren
Feuchten zuliegen kommt, als bei einem Kriterium nice < 0.001 cm
−3. Dies erkla¨rt auch,
warum der Cut-off außerhalb von Zirren fu¨r die INCA-Messungen SH (roter Pfeil links)
∼ 5 % ho¨her ist als im Modellfall HOM.
Bei der Analyse der INCA-Feuchten innerhalb von Zirren (siehe Abschnitt 5.2.3) wur-
de deutlich, daß die Modellannahme mit ausschließlich heterogenem Gefrieren falsch ist,
um die Gefrierprozesse bei der Zirrusbildung wa¨hrend der INCA-Kampagne in Prest-
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wick (NH) zu erkla¨ren. Es wurde daher die Hypothese aufgestellt, daß im NH-Fall das
heterogene Gefrieren von einer begrenzten Anzahl von IN zwar die Bildung von Zirren
bei niedrigen kritischen Gefrierfeuchten initiiert, jedoch aufgrund der hohen vertikalen
Windgeschwindigkeiten in vielen Fa¨llen nicht das homogene Gefrieren von unterku¨hlten
Lo¨sungstropfen unterdru¨cken kann. Ansonsten wa¨re es nicht mo¨glich zu erkla¨ren, warum
der Cut-off innerhalb von Zirren weit u¨ber dem Cut-off außerhalb von Zirren im Fall der
NH-Messungen liegt (siehe Abb. 5.9).
Mit Hilfe der vorliegenden Simulationen MIX (schwarze und gru¨ne Kurven in Abb. 6.6)
kann die Richtigkeit dieser Hypothese u¨berpru¨ft werden. Analog zum Modellfall HET
liegt der Cut-off der RHI-Verteilung außerhalb von Zirren in den Fa¨llen MIX wieder bei
∼ 135 %, der Cut-off innerhalb der Zirren liegt nun jedoch bei ∼ 165 %. Es zeigt sich nun
eine ausgezeichnete U¨bereinstimmung der NH-Messungen wa¨hrend INCA mit diesen Mo-
dellfa¨llen MIX (vergleiche die Lage der Cut-offs der schwarzen und gru¨nen Verteilungen
in Abb. 6.6 mit der Lage der schwarzen Pfeile). Dies besta¨tigt die oben angesprochene
Hypothese, da im realistischen Fall MIX feste Gefrierkerne die Bildung von Zirruswol-
ken bei Eisfeuchten nahe 130 % zwar initiieren, aufgrund der angenommenen mesoska-
ligen Wellen mit sehr hohen Ku¨hlraten auf den Trajektorien wird dadurch jedoch sehr
ha¨ufig die homogene Nukleation von Eiskristallen nicht verhindert, weshalb nun maxi-
male U¨bersa¨ttigungen auftreten, die im Bereich der U¨bersa¨ttigungen fu¨r den Modellfall
HOM liegen. Bei ausschließlichem heterogenem Gefrieren liegt die maximale U¨bersa¨tti-
gung (siehe blaue Kurve im Bild rechts) jedoch weit unterhalb der gemessenen Werte.
Allgemein macht dies noch einmal deutlich, daß die Annahme einer ausschließlich hetero-
genen Bildung von Zirren nicht haltbar ist, wenn bei atmospha¨rischen in-situ-Messungen
Eisfeuchten nahe der homogenen Gefrierfeuchten beobachtet werden.
6.4 Statistik der Eispartikelkonzentrationen
In diesem Abschnitt wird gezeigt, wie sich die simulierten Ha¨ufigkeitsverteilungen der
Eispartikelkonzentrationen vera¨ndern, wenn entweder die Dynamik auf den zugrundelie-
genden Trajektorien vera¨ndert wird, oder wenn unterschiedliche Gefriereigenschaften des
Aerosols angenommen werden.
6.4.1 Einfluß der Dynamik
Anhand der exemplarischen Zirrus-Simulationen in Abschnitt 6.2.5 wurde bereits deut-
lich, daß die Annahme von mesoskaligen Wellen auf den Trajektorien zu ho¨heren Eispar-
tikelkonzentrationen in den gebildeten Zirren fu¨hrt. Grund dafu¨r sind die hohen Ku¨hl-
raten, welche die Zeitspanne im Vergleich zu Gefrierprozessen bei niedrigen Ku¨hlraten
verla¨ngern, wa¨hrend der die relative Feuchte oberhalb der kritischen Gefrierfeuchte ver-
bleiben kann.
Abbildung 6.7 vergleicht die Ha¨ufigkeitsverteilungen der Eispartikelkonzentrationen
fu¨r die Modellsimulationen ohne Wellen (HOM-S) und mit Wellen (HOM). Diese Simu-
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Abb. 6.7: Ha¨ufigkeitsverteilungen der Eispartikelkonzentrationen fu¨r die Modellfa¨lle HOM-S
(grob gestrichelte Kurve) und HOM (fein gestrichelte Kurve). Die durchgezogene Kurve zeigt
die INCA-Messungen in Punta Arenas (SH). In der Legende sind die mittleren Eispartikelkon-
zentrationen angegeben.
lationen mit homogenem Gefrieren werden mit den INCA-Messungen in Punta Arenas
(SH) verglichen (durchgezogene Kurve), von denen angenommen wird, daß homogenes
Gefrieren die Zirrusbildung dominiert hat (siehe Kapitel 5). Vergleicht man zuna¨chst
den Modellfall mit rein synoptischer Ku¨hlung (grob gestrichelte Kurve) mit den INCA-
Messungen wird klar, warum in der vorliegenden Studie subskalige Wellen beru¨cksichtigt
wurden. Es sollte vermieden werden, daß die Eispartikelkonzentrationen in den Simula-
tionen drastisch unterscha¨tzt werden. Wie man erkennt, ist die synoptische Verteilung
der Eispartikelkonzentration in deutlichem Widerspruch zu den INCA-Messungen. Man
beachte die geringe mittlere Konzentration von 0.02 cm−3 im Fall HOM-S gegenu¨ber
1.2 cm−3 im Fall INCA-SH.
Die Modellsimulation mit homogenem Gefrieren und mit Schwerewellen (fein gestri-
chelte Kurve) ergibt nun eine Verteilung der Eispartikelkonzentration, die den INCA-
Messungen sehr a¨hnlich ist. Sowohl die Messungen als auch die Simulation zeigen die
ho¨chste Auftrittswahrscheinlichkeit bei Eispartikelkonzentrationen zwischen 1–4 cm−3.
Die mittlere Konzentration im Fall HOM betra¨gt 3.6 cm−3. Diese Moden mit den hohen
Eispartikelkonzentrationen resultieren direkt aus der homogenen Bildung von Zirren un-
ter hohen Aufwindgeschwindigkeiten bzw. Ku¨hlraten. Dies zeigt der Unterschied zwischen
den Modellsimulationen HOM-S und HOM. Eine exakte U¨bereinstimmung des Modell-
falles HOM mit den INCA-Messungen ist nicht gegeben, da erstens das Spektrum des
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Abb. 6.8: Das linke Bild zeigt Modellannahmen fu¨r den Vertikalwind mit im Mittel ho¨heren
Aufwindgeschwindigkeiten (Mittel 50.2 cm s−1, grob gestrichelte Kurve) oder niedrigeren Wind-
geschwindigkeiten (Mittel 22.9 cm s−1, fein gestrichelte Kurve) gegenu¨ber dem Referenzfall mit
einem Mittelwert von 32.2 cm s−1 (durchgezogene Kurve). Das rechte Bild zeigt fu¨r diese Mo-
dellfa¨lle die resultierenden Ha¨ufigkeitsverteilungen der Eispartikelkonzentrationen. Die Werte in
den Klammern sind die mittleren Eispartikelkonzentrationen.
Vertikalwindes in der Simulation nur eine Na¨herung der beobachteten Vertikalwinde ist
(siehe Abb. 6.4), und zweitens wird die Simulation durch Gro¨ßeneffekte und Sedimentati-
on beeinflußt (siehe Abschnitt 6.4.3). Entscheidend ist hier jedoch, daß nun die Simulation
realistische Eispartikelkonzentrationen widerspiegelt, was die Wichtigkeit von mesoskali-
gen Wellen bei der Zirrusbildung unterstreicht.
Die INCA-Messungen zeigen ein zweites Maximum der Auftrittswahrscheinlichkeit bei
einer Eispartikelkonzentration von ∼ 0.02 cm−3. Diese zweite Mode tritt auch in der Si-
mulation bei ∼ 0.1 cm−3 in Erscheinung (Gro¨ßeneffekt, siehe Abschnitt 6.4.3). Wie die
Verteilung bei den niedrigen Konzentrationen in den Messungen zustande kommt, ist
nicht eindeutig klar. Allgemein ko¨nnen neben der Bildung von Zirren unter sehr nied-
rigen Ku¨hlraten geringe Eispartikelkonzentrationen auch von Eispartikelwachstum und
Sedimentation existierender Eispartikel oder auch von Verdu¨nnungseffekten in divergie-
renden Luftmassen herru¨hren. Ka¨rcher und Stro¨m (2003) vermuten, daß Sedimentation
wa¨hrend der INCA-Messungen eine untergeordnete Rolle gespielt hat. Vielmehr ko¨nn-
ten Verdu¨nnungseffekte und unterschiedliche Gefriereigenschaften der Aerosolpartikel die
Eispartikelkonzentrationen beeinflußt haben. Wie die Eispartikelkonzentrationen durch
unterschiedliche Gefriereigenschaften modifiziert werden, wird hier in Abschnitt 6.4.2 ge-
zeigt werden.
Der dynamische Einfluß auf die Eispartikelkonzentrationen in den Zirren soll hier auch
dadurch gezeigt werden, indem das Spektrum des Vertikalwindes bzw. der Ku¨hlraten in
den Simulationen mit homogenem Gefrieren vera¨ndert wird. Im Referenzfall wurde ei-
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ne mittlere Wellenperiode τw von 1200 s angenommen und die Amplitude stochastisch
zwischen 0 und 2 K gleichverteilt (siehe Abschnitt 6.2.4). Es wurde nun zusa¨tzlich eine
Simulation mit homogenem Gefrieren durchgefu¨hrt, in welcher die Auftrittsha¨ufigkeit von
schnellen Ku¨hlungen bzw. hohen vertikalen Windgeschwindigkeiten erho¨ht wurde (τw =
900 s, Amplitude 0–2.3 K), und weiter eine Simulation mit geringerer Ha¨ufigkeit von
schnellen Wellen (τw = 1500 s, Amplitude 0–1.7 K). Die Standardabweichung der Wellen-
periode von 400 s blieb in diesen Simulationen unvera¨ndert. Das linke Bild in Abb. 6.8
zeigt die entsprechenden Ha¨ufigkeitsverteilungen der Aufwindgeschwindigkeiten fu¨r diese
Modellannahmen.
Werden im Mittel ho¨here vertikale Windgeschwindigkeiten angenommen, dann fu¨hrt
dies zu einer deutlichen Erho¨hung der mittleren Eispartikelkonzentration auf 10.1 cm−3
in den Zirren (siehe rechtes Bild in Abb. 6.8, grob gestrichelte Kurve). Bei Veringerung
der Aufwindgeschwindigkeiten nimmt entsprechend die mittlere Eispartikelkonzentration
ab (1.3 cm−3, fein gestrichelte Kurve). Wie Abb. 6.8 zeigt, wird durch die Annahme von
ho¨heren Windgeschwindigkeiten die Ha¨ufigkeitsverteilung bei niederen Eispartikelkonzen-
trationen (zweite Mode) nicht beeinflußt. Die Mode bei den hohen Konzentrationen wird
jedoch deutlich verbreitert. Anders nimmt jedoch die Auftrittsha¨ufigkeit von niederen
Eispartikelkonzentrationen deutlich zu, wenn die vertikalen Auftriebe weniger stark sind.
Dies unterstreicht einmal mehr, daß hohe Eispartikelkonzentrationen in Zirren mit hohen
Aufwindgeschwindigkeiten in Verbindung stehen.
6.4.2 Einfluß der Gefriereigenschaften
Einleitend in dieser Arbeit wurde erwa¨hnt, daß sich die Untersuchung des Einflusses un-
terschiedlicher Gefriermechanismen auf die mikrophysikalischen Eigenschaften von Zirren
auf die Annahme von heterogenen Gefrierkernen bezieht. Zu diesem Zweck wurde in den
Simulationen mit homogenem und heterogenem Gefrieren (Modellfa¨lle MIX) die Konzen-
tration von heterogenen Gefrierkernen zwischen 0.1 cm−3 und 0.001 cm−3 variiert.
Abbildung 6.9 zeigt die resultierenden Ha¨ufigkeitsverteilungen der Eispartikelkonzen-
trationen fu¨r die Modellfa¨lle MIX. Die Statistik der relativen Feuchte (siehe Abschnitt 6.3)
hat gezeigt, daß durch eine Kombination von homogenem und heterogenem Gefrieren
die Feuchtemessungen wa¨hrend der INCA-Kampagne in Prestwick (NH) erkla¨rt werden
ko¨nnen. Aus diesem Grund ist in Abb. 6.9 nun den Modellfa¨llen MIX die Ha¨ufigkeitsver-
teilung der Eispartikelkonzentration fu¨r die INCA-Messungen in Prestwick gegenu¨berge-
stellt. Diese NH-Messungen sind den SH-Messungen sehr a¨hnlich (vergleiche durchgezo-
gene Kurve in Abb. 6.7 und schwarze Kurve in Abb. 6.9), was bereits impliziert, daß auch
im NH-Fall ha¨ufig homogenes Gefrieren stattgefunden haben muß. Im Unterschied zu den
SH-Messungen zeigt sich im NH-Fall jedoch noch eine dritte Mode in der Ha¨ufigkeitsver-
teilung bei Eispartikelkonzentrationen > 10 cm−3. Diese sehr hohen Eispartikelkonzen-
trationen stehen in Zusammenhang mit Messungen in stark verschmutzten, konvektiven
Luftmassen (Ka¨rcher und Stro¨m, 2003).
Bei der zuvor betrachteten Ha¨ufigkeitsverteilung der Eispartikelkonzentration im Mo-
dellfall mit ausschließlich homogenem Gefrieren zeigte sich ein prima¨res Maximum bei
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Abb. 6.9: Ha¨ufigkeitsverteilungen der Eispartikelkonzentrationen fu¨r die Modellfa¨lle mit ho-
mogenem und heterogenem Gefrieren (MIX) mit einer IN-Konzentration von 0.1 cm−3 (gru¨ne
Kurve), 0.01 cm−3 (blaue Kurve) oder 0.001 cm−3 (rote Kurve). Die schwarze Kurve zeigt die
INCA-Messungen in Prestwick (NH).
Konzentrationen zwischen 1–10 cm−3, und eine zweite kleinere Mode bei ∼ 0.1 cm−3.
Wird nun sowohl homogenes als auch heterogenes Gefrieren mit einer IN-Konzentration
von 0.1 cm−3 simuliert (gru¨ne Kurve in Abb. 6.9), dann zeigt sich im Vergleich zum Fall
HOM ein gegensa¨tzliches Bild. Die Ha¨ufigkeitsverteilung weist nun ein ausgepra¨gtes Ma-
ximum bei ∼ 0.1 cm−3 auf, wa¨hrend die Wahrscheinlichkeit von hohen Eispartikelkonzen-
trationen deutlich verringert ist. Dies kommt daher, weil nun die heterogenen Gefrierkerne
das homogene Gefrieren der viel zahlreicheren flu¨ssigen Lo¨sungstropfen sehr ha¨ufig un-
terdru¨cken. Entscheidend ist hier die niedrige heterogene Gefrierfeuchte (∼ 130 %, siehe
Abschnitt 6.2.2). Bei Zirrusbildungen unter geringen Aufwindgeschwindigkeiten ko¨nnen
dann sehr ha¨ufig aufgrund von Eispartikelwachstum die viel ho¨heren homogenen Gefrier-
feuchten nicht mehr erreicht werden, d.h. in vielen Fa¨llen gefriert nur die maximale Anzahl
von 0.1 cm−3 festen Gefrierkernen, wa¨hrend homogenes Gefrieren nicht mehr stattfindet.
Lediglich bei sehr hohen Ku¨hlraten kann trotz des initiierten heterogenen Gefrierprozes-
ses auch das homogene Gefrieren ausgelo¨st werden. Im Mittel fu¨hrt dies zu geringeren
Eispartikelkonzentrationen (Mittelwert 2 cm−3) in den Zirren.
Dieser Einfluß von heterogenen Gefrierkernen wird abgeschwa¨cht, wenn die Konzen-
tration dieser Kerne verringert wird. Die blaue (rote) Kurve in Abb. 6.9 zeigt die Vertei-
lung der Eispartikelkonzentrationen, wenn die IN-Konzentration 0.01 cm−3 (0.001 cm−3)
betra¨gt. Wie man deutlich erkennt, nimmt die Ha¨ufigkeit von hohen Eispartikelkonzen-
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trationen in den Zirren wieder zu, wenn die Konzentration von heterogenen Gefrierkernen
verringert wird. Gleichzeitig nimmt die Wahrscheinlichkeit fu¨r das Auftreten geringer
Eispartikelkonzentrationen ab. Bei einer IN-Konzentration von 0.001 cm−3 ist der Effekt,
daß homogenes Gefrieren unterdru¨ckt wird, kaum mehr gegeben, da ist diesem Fall die
Auftrittswahrscheinlichkeit hoher Eispartikelkonzentrationen a¨hnlich hoch ist wie im Fall
HOM.
Es wurde bereits erwa¨hnt, daß bezu¨glich der Anzahl von aktiven heterogenen Gefrier-
kernen in der oberen Tropospha¨re und unteren Stratospha¨re sehr wenig bekannt ist. Der
Vergleich der modellierten Ha¨ufigkeitsverteilungen in Abb. 6.9 mit den INCA-Messungen
legt jedoch den Schluß nahe, daß zumindest fu¨r die hier untersuchten INCA-Messungen
diese Konzentration von IN unterhalb von 0.1 cm−3 lag, da die Modellsimulation mit
einer IN-Konzentration von 0.1 cm−3 keine gute U¨bereinstimmung mit der gemessenen
Ha¨ufigkeitsverteilung zeigt. Eine genaue Festlegung der IN-Konzentration fu¨r die Mes-
sungen in Prestwick (NH) ist schwierig, aber vermutlich lag sie zwischen 0.001 cm−3 und
0.01 cm−3. In diesen Fa¨llen stimmen na¨mlich die simulierten Ha¨ufigkeitsverteilungen der
Eispartikelkonzentrationen am besten mit den INCA-Messungen u¨berein.
6.4.3 Gro¨ßeneffekte und Sedimentationseinfluß
In den vorliegenden Simulationen wurde eine bimodale Gro¨ßenverteilung der Aerosolparti-
kel angenommen, mit einer zweiten Mode von sehr großen Partikeln und einer Anzahlkon-
zentration von 0.1 cm−3 (siehe Abschnitt 6.2.2). Anhand der Modellsimulation mit homo-
genem Gefrieren und unter der Annahme von mesoskaligen Wellen (HOM) soll in diesem
Abschnitt gezeigt werden, inwieweit neben der Dynamik und den Gefriereigenschaften der
Aerosolpartikel auch Gro¨ßeneffekte und Sedimentation die Eispartikelkonzentrationen in
den Simulationen beeinflussen.
Die durchgezogene Kurve im rechten Bild von Abb. 6.10 zeigt die Ha¨ufigkeitsvertei-
lung der Eispartikelkonzentration fu¨r den Referenzfall mit homogenem Gefrieren, einer
bimodalen Gro¨ßenverteilung und unter der Annahme von Sedimentation der Eispartikel.
Die Verteilung zeigt zwei Moden: Eine stark ausgepra¨gte Mode bei hohen Eispartikelkon-
zentrationen, und eine zweite kleinere Mode bei ∼ 0.1 cm−3. Wa¨hrend die erste Mode
bei hohen Konzentrationen direkt mit der Dynamik in Zusammenhang gebracht werden
kann (siehe dazu Abschnitt 6.4.1), ist diese zweite kleinere Mode auf die angenommene
Gro¨ßenverteilung der flu¨ssigen Aerosolpartikel zuru¨ckzufu¨hren. In Abha¨ngigkeit von der
Ku¨hlrate und Temperatur treten na¨mlich in den Simulationen ha¨ufig Fa¨lle auf, bei denen
lediglich die sehr großen Lo¨sungstropfen mit geringer Anzahlkonzentration (0.1 cm−3)
jedoch hoher Gefrierwahrscheinlichkeit durch großes Partikelvolumen homogen gefrieren,
und gleichzeitig durch Depositionswachstum der nukleierten Eispartikel das Gefrieren der
viel ha¨ufigeren kleineren Lo¨sungstropfen unterbinden. Dieser Effekt fehlt, wenn in der
Simulation mit homogenem Gefrieren die zweite Mode der Aerosolgro¨ßenverteilung mit
der Anzahlkonzentration naer = 0.1 cm
−3 nicht beru¨cksichtigt wird, und lediglich eine
unimodale Gro¨ßenverteilung mit naer ' 400 cm−3 und dem Massen-Medianradius rm =
25 nm (siehe Abschnitt 6.2.2) initialisiert wird. Die resultierende Ha¨ufigkeitsverteilung
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Abb. 6.10: Ha¨ufigkeitsverteilungen der Eispartikelkonzentrationen fu¨r den Modellfall HOM.
Im linken Bild wurde eine unimodale Gro¨ßenverteilung der Aerosolpartikel angenommen, wobei
Sedimentation der Eispartikel beru¨cksichtigt (durchgezogene Kurve) oder vernachla¨ssigt (ge-
strichelte Kurve) wurde. Das rechte Bild zeigt die entsprechenden Ha¨ufigkeitsverteilungen bei
Annahme einer bimodalen Gro¨ßenverteilung.
der Eispartikelkonzentration (durchgezogene Kurve im linken Bild von Abb. 6.10) ist
dann ebenfalls unimodal, mit einer etwas ho¨heren Auftrittswahrscheinlichkeit von hohen
Eispartikelkonzentrationen.
Dieser Gro¨ßeneffekt wird umso mehr hervorgehoben, wenn Sedimentation der Eisparti-
kel vernachla¨ssigt wird (siehe gestrichelte Kurve im rechten Bild von Abb. 6.10). In diesem
Fall ist die Mode bei ∼ 0.1 cm−3 sehr stark ausgepra¨gt, da ohne Sedimentation jene Zir-
rusfa¨lle, wo nur die großen Partikel gefrieren, sehr lange existieren ko¨nnen, und dadurch
auch auf den Trajektorien nachfolgend ha¨ufig Zirrusfa¨lle mit hohen Eispartikelkonzen-
trationen verhindern (siehe geringere Auftrittswahrscheinlichkeit bei hohen Eispartikel-
konzentrationen im Fall ohne Sedimentation). Wird die Sedimentation in der Simulation
mit einer unimodalen Gro¨ßenverteilung vernachla¨ssigt (gestrichelte Kurve links), hat dies
keine große Auswirkung auf die Ha¨ufigkeit von hohen Eispartikelkonzentrationen, da der
genannte Gro¨ßeneffekt fehlt, jedoch die Auftrittswahrscheinlichkeit von niederen Konzen-
trationen nimmt stark zu, da große Eispartikel (mit geringen Konzentrationen) nicht mehr
durch Sedimentation beeinflußt werden.
Die Analysen der Eispartikelkonzentrationen wa¨hrend INCA (durchgezogene Kurve in
Abb. 6.7) zeigen eine deutlich geringere Ha¨ufigkeit von niederen Eispartikelkonzentratio-
nen als die Modellfa¨lle ohne Sedimentation. Wird jedoch Sedimentation mit ∆z = 1 km
(siehe Abschnitt 6.2.2) eingefu¨hrt, dann erha¨lt man eine ganz a¨hnliche Ha¨ufigkeitsvertei-
lung der Eispartikelkonzentration wie bei den INCA-Messungen (vergleiche die durchge-
zogene Kurve mit der fein gestrichelten Kurve in Abb. 6.7). Dies ist letztendlich auch ein
Grund, warum Sedimentation in den vorliegenden Simulationen eingefu¨hrt wurde.
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Abb. 6.11: Ha¨ufigkeitsverteilungen der Eispartikelradien (Bild links) und der Eiswassergehalte
(Bild rechts) fu¨r die Modellsimulationen HOM-S (blaue Kurven), HOM (rote Kurven), MIX mit
einer IN-Konzentration von 0.001 cm−3 (gru¨ne Kurven) und MIX mit einer IN-Konzentration
von 0.1 cm−3 (schwarze Kurven).
6.4.4 Statistik von Eispartikelradien und Eiswassergehalte
Aus der Statistik der Eispartikelkonzentrationen ging hervor, daß ohne die Annahme von
mesoskaligen Wellen auf den Trajektorien die Eispartikelkonzentrationen in den gebil-
deten Zirren im Mittel sehr niedrig sind. Niedrige Konzentrationen von Eispartikeln in
den Zirren erlauben jedoch ein versta¨rktes Wachstum der Eispartikel, solange die relati-
ve Feuchte in Zirren oberhalb der Eissa¨ttigung verbleibt. Grund dafu¨r ist die geringere
Konkurrenz der Eispartikel um den verfu¨gbaren Wasserdampf im Vergleich zu Zirren mit
hohen Eispartikelkonzentrationen.
Dieser Zusammenhang zwischen Konzentration und Gro¨ße der Eispartikel wurde be-
reits anhand der exemplarischen Simulationen in Abschnitt 6.2.5 deutlich. Es zeigte sich
bei Zirrusfa¨llen mit geringen Eispartikelkonzentrationen im Vergleich zu Fa¨llen mit hohen
Konzentrationen ein schnellerer Abfall der Partikelkonzentration durch schnellere Sedi-
mentation der in diesen Fa¨llen gro¨ßeren Eispartikel. Die Statistik der Eispartikelradien
fu¨r die Gesamtzahl der Zirrusereignisse besta¨tigt nun (siehe Abb. 6.11, Bild links), daß im
Modellfall HOM-S (homogenes Gefrieren bei rein synoptischer Ku¨hlung) deutlich gro¨ßere
Eispartikel vorliegen als bei den Modellfa¨llen mit hohen Ku¨hlraten zufolge der ange-
nommenen Schwerewellen (HOM und MIX). Die Unterschiede zwischen den Modellfa¨llen
HOM und MIX sind im Vergleich dazu eher gering. In den Fa¨llen mit homogenem und
heterogenem Gefrieren (MIX) liegen im Mittel etwas gro¨ßere Eispartikel vor als im Fall
im ausschließlich homogenem Gefrieren (HOM), da durch die niedere heterogene Gefrier-
feuchte die sehr großen Partikel o¨fter gefrieren ko¨nnen bzw. das homogene Gefrieren der
kleinen Partikel ha¨ufig unterdru¨ckt wird. Dieser Einfluß der heterogenen Gefrierkerne ist
6.5 Auftrittsha¨ufigkeit von Zirren 101
wiederum von deren Konzentration abha¨ngig (vergleiche die in Klammern angegebenen
mittleren Radien in Abb. 6.11).
Stro¨m et al. (2003) finden fu¨r die INCA-Messungen NH und SH a¨hnliche Auftrittswahr-
scheinlichkeiten fu¨r die Eiswassergehalte in den Zirren, mit einer maximalen Ha¨ufigkeit
von Werten im Bereich von ∼ 10 mg m−3. Das rechte Bild in Abb. 6.11 zeigt die Ha¨ufig-
keitsverteilung der Eiswassergehalte fu¨r die vorliegenden Modellfa¨lle HOM-S, HOM und
MIX. In U¨bereinstimmung mit den Analysen von Stro¨m et al. (2003) zeigen die Simulatio-
nen HOM und MIX die ho¨chste Auftrittswahrscheinlichkeit bei Werten von ∼ 10 mg m−3,
mit einem langsamen Abfall der Verteilungen zu niedrigen Werten hin. Wie in den Stati-
stiken zuvor, zeigt dagegen der Fall HOM-S von diesen Verteilungen eine deutliche Abwei-
chung. Die maximale Ha¨ufigkeit liegt hier bei einem Eiswassergehalt von nur ∼ 3 mg m−3.
Zusammen mit den gezeigten Verteilungen der Eispartikelkonzentrationen und Eispar-
tikelradien ist dies einmal mehr eine Besta¨tigung, daß die Zirrusbildung in der realen
Atmospha¨re ha¨ufig unter dynamischen Bedingungen stattfindet, welche typisch fu¨r me-
soskalige Wellenbewegungen sind, wa¨hrend die mikrophysikalischen Eigenschaften von
Zirren gebildet in großra¨umigen synoptischen Bewegungen ohne kleinskalige Variabilita¨t
in deutlichem Widerspruch zu den Messungen stehen.
6.5 Auftrittsha¨ufigkeit von Zirren
6.5.1 Einfluß der Dynamik
In Abschnitt 6.2.3 (Abb. 6.3) wurde gezeigt, welche Auftrittsha¨ufigkeit von Zirren sich er-
gibt, wenn zuna¨chst die einfache Annahme getroffen wird, daß Gebiete mit einer ECMWF-
Feuchte gro¨ßer als 95 % na¨herungsweise Gebiete mit Zirren sind (Definition der Auf-
trittsha¨ufigkeit, siehe Abschnitt 6.2.3). Die Abb. 6.3 wird im Bild oben von Abb. 6.12
wiederholt. Abbildung 6.12 zeigt nun die berechnete Auftrittsha¨ufigkeit von Zirren im
Bereich der Tropopause fu¨r den untersuchten Zeitraum September bis November 2000
unter der Annahme von ausschließlich homogenen Gefrierprozessen bei der Zirrusbildung.
Das mittlere Bild (HOM-S) zeigt den Fall mit rein synoptisch-skaligen Luftbewegungen,
das untere Bild (HOM) gilt fu¨r die dazu u¨berlagerten mesoskaligen Wellen.
Vergleicht man zuna¨chst die Auftrittsha¨ufigkeit von Zirren, welche durch das ECMWF-
Modell vorgegeben ist (Bild oben in Abb. 6.12), mit der Modellsimulation HOM-S, zeigen
sich deutliche Unterschiede. Der Grund fu¨r diese Unterschiede ist die fehlende mikrophy-
sikalische Parametrisierung der Zirrusbildung im ECMWF-Modell. Wie bereits mehrfach
erwa¨hnt, bildet daß ECMWF die Zirren bereits bei Eissa¨ttigung. In der vorliegenden Mo-
dellsimulation HOM-S wird dagegen die Nukleation und das Verdampfen von Eispartikeln
mikrophysikalisch realistisch wiedergegeben. Dies bewirkt u¨ber den Großteil des betrach-
teten Gebietes eine leichte Zunahme der Auftrittsha¨ufigkeit. Man ko¨nnte annehmen, daß
die Auftrittsha¨ufigkeit in der ECMWF-Analyse gegenu¨ber den Fall HOM-S allgemein
ho¨her ist (wie z.B. im Gebiet bei ca. 100◦E/60◦N), da ja angenommen wurde, daß sich
die Zirren nahe Eissa¨ttigung bilden, wa¨hrend im Fall HOM-S die Bildung der Zirren erst
bei den kritischen Gefrierfeuchten fu¨r homogenes Gefrieren oberhalb einer Eisfeuchte von
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Abb. 6.12: Berechnete Auftrittsha¨ufigkeit von Zirren fu¨r die Modellsimulationen mit homoge-
nem Gefrieren. Im Fall HOM-S (Bild mitte) sind keine mesokaligen Wellen angenommen. Im
Fall HOM (Bild unten) sind Wellen den zugrundeliegenden Trajektorien u¨berlagert worden. Zu
Vergleichszwecken wird im Bild oben die Abb. 6.3 wiederholt.
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ca. 140 % erfolgt. Offensichtlich werden jedoch im ECMWF-Modell die Eispartikel in
Zirren entweder zu schnell verdampft, oder auch zu schnell sedimentiert bzw. als Nieder-
schlag entfernt. Der vorliegende Vergleich sollte nicht dazu dienen, derartige Effekte zu
quantifizieren. Es wird lediglich die Notwendigkeit von realistischen mikrophysikalischen
Parametrisierungen fu¨r die Zirrusbildung in großskaligen Modellen aufgezeigt.
Die Modellsimulation mit homogenem Gefrieren und unter der Annahme von mesoska-
ligen Wellen zeigt gegenu¨ber dem Fall HOM-S eine deutlich erho¨hte Auftrittsha¨ufigkeit
von Zirren (vergleiche das mittlere und untere Bild in Abb. 6.12). Hierfu¨r ist hauptsa¨chlich
eine ho¨here Wahrscheinlichkeit verantwortlich, daß bei großra¨umig aufsteigenden Luft-
massen die kritische Gefrierfeuchte fu¨r homogenes Gefrieren erreicht wird. Auf den vor-
liegenden synoptischen Trajektorien ist na¨mlich ha¨ufig der Fall gegeben, daß die kritische
Gefrierfeuchte in aufsteigenden Luftmassen gerade nicht erreicht wird, ehe wieder eine
Erwa¨rmung erfolgt. Werden jedoch die mesoskaligen Wellen den Trajektorien u¨berlagert,
dann geben die schnellen Ku¨hlungen auf diesen Wellen sehr ha¨ufig den letzten Anstoß zur
Initiierung des Gefrierprozesses.
Genau hier liegt die Bedeutung von subskaligen Prozessen bei der Zirrusbildung. Die
globalen Bewo¨lkungsmuster werden durch die synoptischen Bedingungen bestimmt, d.h.
ist die Atmospha¨re großra¨umig sehr trocken, dann ko¨nnen auch Schwerewellen keine Zir-
ren hervorbringen (vergleiche dazu auch die großra¨umige Struktur der mittleren relativen
Eisfeuchte in Abb. 6.2 mit den großra¨umigen Bewo¨lkungsstrukturen in den Fa¨llen HOM-S
und HOM). Existieren jedoch aufgrund der synoptischen Bedingungen eisu¨bersa¨ttigte Ge-
biete, was relativ ha¨ufig der Fall ist (z.B. Jensen et al., 2001), dann kann die Zirrusbildung
sehr ha¨ufig durch subskalige Prozesse initiiert werden.
Indirekt wird die Auftrittsha¨ufigkeit der Zirren in Abb. 6.12 auch durch die Sedi-
mentation beeinflußt. Wie anhand von Abb. 6.7 und Abb. 6.11 gezeigt wurde, liegen
im Fall HOM-S im Mittel wenige jedoch sehr große Eispartikel in den Zirren vor. Dies
bedeutet, daß im Fall HOM-S die Zirren schneller sedimentieren als im Fall HOM mit
hohen Eispartikelkonzentrationen bei kleineren Eispartikelgro¨ßen. Dies hat eine im Mit-
tel geringere Lebensdauer der Zirren zur Folge und dadurch auch eine Verringerung der
Auftrittsha¨ufigkeit.
Die Auftrittsha¨ufigkeit von Zirren im Fall HOM (unteres Bild in Abb. 6.12) gilt fu¨r
die nachfolgenden Studien als Referenzfall, d.h. es wird gezeigt werden, wie sich die Auf-
trittsha¨ufigkeit von Zirren relativ zum Fall HOM vera¨ndert, wenn entweder die Dynamik
auf den Trajektorien oder die Gefriereigenschaften der Aerosolpartikel vera¨ndert werden.
Der dynamische Einfluß auf die Zirrusbildung wurde bereits durch die stark unter-
schiedliche Auftrittsha¨ufigkeit von Zirren in den Modellfa¨llen HOM-S und HOM deutlich.
Der Einfluß der Dynamik wird hier aber auch gezeigt, indem entweder nur die stocha-
stische Abfolge der Frequenzen und Amplituden der mesoskaligen Wellen vera¨ndert wird
(deren statistische Verteilung wird beibehalten), oder wenn weitergehend auch das Spek-
trum der Wellen bzw. der Aufwindgeschwindigkeiten vera¨ndert wird, indem im Mittel
sta¨rkere oder schwa¨chere Vertikalwinde angenommen werden. Abbildung 6.13 zeigt die
Vera¨nderung der Auftrittsha¨ufigkeit im Modellfall HOM fu¨r diese angenommenen Fa¨lle
mit vera¨nderter Dynamik auf den zugrundeliegenden Trajektorien.
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Abb. 6.13: A¨nderung der Auftrittsha¨ufigkeit von Zirren fu¨r die Modellsimulation mit homo-
genem Gefrieren, wenn lediglich die stochastische Wellenabfolge vera¨ndert wird (Bild oben),
oder wenn ho¨here (Mittel 50.2 cm s−1, Bild mitte) oder niedrigere (Mittel 22.9 cm s−1, Bild
unten) vertikale Windgeschwindigkeiten angenommen werden. Die relative A¨nderung ist auf den
Referenzfall HOM bezogen (Abb. 6.12, Bild unten).
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Wird lediglich die stochastische Wellenabfolge vera¨ndert (Bild oben in Abb. 6.13),
dann nimmt die Auftrittsha¨ufigkeit von Zirren in einigen Gebieten zu, in anderen Gebieten
nimmt sie ab. Diese A¨nderungen sind dadurch erkla¨rbar, daß durch die Vera¨nderung der
Wellenabfolge die Gefrierzeitpunkte verschoben werden, und dadurch das Gefrieren der
Partikel bei geringfu¨gig anderen Temperaturen und Ku¨hlraten stattfindet als im Referenz-
fall HOM. Wie erwa¨hnt, hat dies keine eindeutige (positive oder negative) Vera¨nderung
der Auftrittsha¨ufigkeit der Zirren zur Folge. Weiter sind die Vera¨nderungen vom Betrag
her u¨ber den Großteil des Gebietes eher moderat. Dennoch wird bereits anhand dieser
Simulation mit vera¨nderter Wellenabfolge klar, wie sensitiv die Gefrierprozesse bezu¨glich
von Vera¨nderungen der Dynamik sind.
Im mittleren Bild von Abb 6.13 wurde das Spektrum des Vertikalwindes in der Si-
mulation zu im Mittel ho¨heren Aufwindgeschwindigkeiten verschoben, im unteren Bild
wurden schwa¨chere Vertikalwinde angenommen als im Referenzfall HOM. In welchem
Umfang die mittleren Wellenperioden und die Amplituden der Wellen in diesen Simulatio-
nen vera¨ndert wurden, wurde bereits in Abschnitt 6.4.1 beschrieben. Die entsprechenden
Ha¨ufigkeitsverteilungen der Aufwindgeschwindigkeiten sind in Abb. 6.8 dargestellt.
Im Gegensatz zu einer Vera¨nderung der Wellenabfolge fu¨hrt nun eine Vera¨nderung
des Wellenspektrums zu einem eindeutigen Trend in der Auftrittsha¨ufigkeit der Zir-
ren. Herrschen im Mittel sta¨rkere Aufwinde im untersuchten Gebiet, dann bewirkt dies
u¨berwiegend eine Zunahme der Auftrittsha¨ufigkeit. Bei schwa¨cheren Aufwinden bzw. bei
langsamerer Ku¨hlung nimmt die Auftrittsha¨ufigkeit vorwiegend ab. Quantitativ sind die
A¨nderungen gro¨ßer als im Bild mit vera¨nderter Wellenabfolge. Diese Vera¨nderungen der
Auftrittsha¨ufigkeit haben die selben Ursachen wie die Unterschiede in den Modellfa¨llen
HOM-S und HOM. Erstens kann bei sta¨rkeren (schwa¨cheren) Aufwinden die kritische
Gefrierfeuchte fu¨r homogenes Gefrieren o¨fter (seltener) erreicht werden, d.h. allgemein
nimmt die Wahrscheinlichkeit fu¨r die Initiierung von Gefrierprozessen mit zunehmenden
(abnehmenden) Ku¨hlraten auf den Trajektoien zu (ab). Weiter ist im Fall mit hohen Auf-
windgeschwindigkeiten die Eispartikelkonzentration in den gebildeten Zirren ho¨her als im
Fall mit niederen Windgeschwindigkeiten (siehe Abb. 6.8). Da eine hohe Eispartikelkon-
zentration zu kleineren Gro¨ßen der Eispartikel in den Zirren fu¨hrt, wirkt die Sedimentation
der Eispartikel in der Modellsimulation HOM w = 50.2 cm s−1 im Mittel weniger schnell
als im Fall HOM w = 22.9 cm s−1, was die Lebensdauer und damit auch die Auftritts-
wahrscheinlichkeit der Zirren erho¨ht.
6.5.2 Einfluß der Gefriereigenschaften
In Abschnitt 6.4.2 wurde bereits ausgefu¨hrt, daß ein wesentlicher Einfluß der hetero-
genen Gefrierkerne darin besteht, daß sie ha¨ufig das homogene Gefrieren der flu¨ssigen
Lo¨sungstropfen aufgrund ihrer niederen Gefrierfeuchten unterdru¨cken ko¨nnen. Die Stati-
stik der Eispartikelkonzentrationen (siehe Abb. 6.9) hat gezeigt, daß dieser Einfluß bei
einer IN-Konzentration < 0.01 cm−3 jedoch nur noch sehr schwach ist, speziell unter der
vorliegenden Annahme von sehr hohen mittleren Ku¨hlraten.
Bezu¨glich der erho¨hten Auftrittsha¨ufigkeit von Zirren bei einer Erho¨hung der mittleren
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Abb. 6.14: Relative A¨nderung der Auftrittsha¨ufigkeit von Zirren im Vergleich zur Modellsi-
mulation mit homogenem Gefrieren, wenn heterogene Gefrierkerne mit einer Konzentration von
0.001 cm−3 (Bild oben), 0.01 cm−3 (Bild mitte) oder 0.1 cm−3 (Bild unten) angenommen werden.
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Aufwindgeschwindigkeiten im Fall mit homogenem Gefrieren (Abb. 6.12 und Abb. 6.13)
wurde festgestellt, daß dies in Zusammenhang mit einer ho¨heren Wahrscheinlichkeit fu¨r
das Erreichen der kritischen Gefrierfeuchten in aufsteigenden Luftmassen steht. A¨hn-
lich ko¨nnte nun angenommen werden, daß die Auftrittsha¨ufigkeit der Zirren zunimmt,
wenn zusa¨tzlich zu den flu¨ssigen Lo¨sungstropfen eine begrenzte Anzahl von aktiven Ge-
frierkernen an den Gefrierprozessen bei der Zirrusbildung beteiligt ist, da ja die niedere
Gefrierfeuchte dieser Kerne von ∼ 130 % weitaus o¨fter erreicht wird als die homogenen
Gefrierfeuchten oberhalb von ∼ 140 %. In U¨bereinstimmung mit fru¨heren Studien (z.B.
Jensen und Toon, 1997) wird dieses Verhalten in der vorliegenden Arbeit gefunden.
Abbildung 6.14 zeigt die A¨nderung der Auftrittsha¨ufigkeit der Zirren relativ zur Mo-
dellsimulation mit ausschließlich homogenem Gefrieren, wenn heterogene Gefrierkerne an
der Zirrusbildung beteiligt sind. Wie eben erwa¨hnt, nimmt die Auftrittsha¨ufigkeit der
Zirren im betrachteten Gebiet im Mittel zu, wenn eine Simulation mit homogenem und
heterogenem Gefrieren (MIX) durchgefu¨hrt wird. Dies gilt jedoch nur, wenn die Anzahl der
festen Gefrierkerne begrenzt bleibt. So zeigt die Simulation mit einer IN-Konzentration
von nur 0.001 cm−3 (Bild oben in Abb. 6.14) eine im Mittel deutliche Zunahme der
Auftrittsha¨ufigkeit, wa¨hrend bei einer IN-Konzentration von 0.01 cm−3 (Bild mitte) die
Zunahme bereits deutlich abgeschwa¨cht wird. Die Gro¨ßenordnung dieser A¨nderungen liegt
im Bereich der A¨nderungen aufgrund einer vera¨nderten Dynamik (bei Annahme von
sta¨rkeren oder schwa¨cheren Aufwinden, siehe Abb. 6.13). Wird nun die Konzentration
der heterogenen Gefrierkerne weiter erho¨ht (0.1 cm−3, Bild unten), dann geht der Einfluß
der IN auf die Auftrittsha¨ufigkeit der Zirren in einen deutlich negativen Trend u¨ber. So
nimmt im letztgenannten Fall MIX mit 0.1 cm−3 IN die Auftrittsha¨ufigkeit der Zirren
vorwiegend ab. Der Grund fu¨r dieses Verhalten wurde bereits mehrfach angesprochen.
Mit zunehmender Konzentration der heterogenen Eiskerne wird das homogene Gefrieren
zunehmend unterdru¨ckt, auch wenn hohe mittlere vertikale Windgeschwindigkeiten vor-
liegen. Aufgrund dieses Ergebnisses unterstu¨tzt die vorliegende Studie die ha¨ufig geta¨tigte
Aussage, daß heterogenes Gefrieren die Ha¨ufigkeit von Zirren im allgemeinen erho¨ht, nur,
wenn die Anzahl der heterogenen Gefrierkerne limitiert bleibt. Ein weiterer Grund fu¨r
die geringere Auftrittsha¨ufigkeit im Fall mit 0.1 cm−3 IN ist, daß die Eispartikelkonzen-
tration im Mittel deutlich geringer und die mittlere Gro¨ße der Eispartikel daher gro¨ßer
ist als in den beiden anderen Fa¨llen MIX (siehe Abb. 6.9 und Abb. 6.11), weshalb die
Sedimentation im Fall mit 0.1 cm−3 IN im Mittel schneller erfolgt.
6.6 Kurzzusammenfassung
Die Untersuchungen in diesem Kapitel lassen sich folgendermaßen zusammenfassen:
• Die Statistik der relativen Feuchte in diesem Kapitel besta¨tigt, daß wa¨hrend der
INCA-Kampagne in Prestwick (NH) heterogenes Gefrieren von IN die Bildung von
Zirren lediglich initiiert hat, jedoch ha¨ufig nicht das homogene Gefrieren von un-
terku¨hlten Lo¨sungstropfen unterdru¨ckt hat.
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• Die U¨berlagerung der untersuchten Trajektorien mit mesoskaligen Wellen fu¨hrt zu
einer Erho¨hung der Auftrittsha¨ufigkeit von Zirren und zu ho¨heren mittleren Eispar-
tikelkonzentrationen in den Zirren im Vergleich zu einer rein synoptischen Ku¨hlung.
• Die Zirruseigenschaften werden in großen Umfang von der Dynamik kontrolliert.
• Durch vera¨nderte Gefriereigenschaften ko¨nnen die mikrophysikalischen Eigenschaf-
ten der Zirren modifiziert werden.
Kapitel 7
Zusammenfassung
7.1 Ziele und Methodik
Die Ziele der vorgelegten Dissertation waren (Kapitel 1):
1. U¨berpru¨fung der Anwendbarkeit neuer Labormessungen zum homogenen Gefrieren
unterku¨hlter Aerosolpartikel auf reale atmospha¨rische Bedingungen bei der Initiierung der
Eisphase in Zirruswolken (Gefrierprozesse);
2. Bestimmung des Zusammenhangs zwischen Gefrierprozessen und der Ha¨ufigkeits-
verteilungen der relativen Feuchte (Feuchtestatistik);
3. Abwa¨gung der relativen Bedeutung unterschiedlicher Gefriereigenschaften des Ae-
rosols und der atmospha¨rischen Dynamik auf Eigenschaften von Zirruswolken (indirekter
Aerosoleffekt und Dynamik).
Zur Analyse umfangreicher Messungen der Eisbildung in einer Aerosolkammer und
flugzeuggetragener Messungen von relativer Feuchte und Zirruswolken im Bereich der
Tropopause sowie fu¨r weiterfu¨hrende Prinzipstudien wurde ein komplexes mikrophysika-
lisches Simulationsmodell geeignet modifiziert und eingesetzt (Kapitel 2 und 3).
7.2 Ergebnisse und Bewertung
Gefrierprozesse (Kapitel 4) Erstmals wurde, in enger Zusammenarbeit mit Ex-
perimentatoren, anstelle der klassischen Gefriertheorie die von Koop et al. (2000) ent-
wickelte Aktivita¨tsparametrisierung fu¨r homogenes Gefrieren von flu¨ssigen Lo¨sungstrop-
fen zur Untersuchung der Zirrusbildung angewendet (Haag et al., 2003a; Mo¨hler et al.,
2003). Der Vergleich der Simulationen mit den Messungen in der Aerosolkammer AIDA
des Forschungszentrums Karlsruhe zeigte eine gute U¨bereinstimmung der kritischen Ge-
frierfeuchten der Schwefelsa¨urelo¨sungen, der Gefrierzeitpunkte und der Anzahl der nuklei-
erten Eispartikel. Die tatsa¨chlichen Gefrierfeuchten der Partikel weichen jedoch bei poly-
dispersen Aerosolen, hohen Ku¨hlraten (∼ 1K min−1) und tiefen Temperaturen (∼ 200 K)
von den entsprechenden kritischen Feuchten nach Koop et al. (2000) ab. Dies wird durch
Nichtgleichgewichts-Effekte zwischen den flu¨ssigen Lo¨sungstropfen und der H2O-Gas-
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phasenkonzentration erkla¨rt.
Die AIDA-Simulationen dienten auch zur vertieften Interpretation der Kammermes-
sungen. So konnte beispielsweise die experimentell nicht bestimmbare Partitionierung der
Gesamtwassermessung in der Kammer in Gasphase, Flu¨ssigwassergehalt und Eiswasser-
gehalt anhand einer konkreten Fallstudie ermittelt werden. Weiter wurde anhand von
Sensitivita¨tsstudien die kritische Rolle von Temperatur und Feuchte bei der homogenen
Nukleation von Eis in unterku¨hlten Aerosolpartikeln aufgezeigt.
Die numerischen Simulationen der AIDA-Gefrierexperimente fu¨hrten schließlich zu
einem vertieften Versta¨ndnis der homogenen Initiierung der Eisphase. Das verwendete
mikrophysikalische Modell mit den zugrundeliegenden Theorien zur homogenen Eisnu-
kleation und zum Wachstum kleiner Eiskristalle ist in der Lage, Zirrusbildung unter rea-
len atmospha¨rischen Bedingungen zu simulieren. Somit bildeten diese Simulationen die
Grundlage fu¨r die weiterfu¨hrenden Studien zur Statistik der relativen Feuchte und zum
indirekten Aerosoleffekt in Zirren.
Feuchtestatistik (Kapitel 5) Die relative Bedeutung homogener und heteroge-
ner Gefrierprozesse bei der Zirrusbildung ist zur Zeit nicht hinreichend genau verstanden.
Hauptschwierigkeit hierbei ist die simultane in-situ-Messung wichtiger Zirrusparameter
(relative Feuchte, Gro¨ßenverteilung und Gefriereigenschaften des Aerosols, Eispartikel-
konzentration, Ku¨hlraten) in einzelnen Luftpaketen zum Zeitpunkt der Eisbildung, die
sehr rasch (Minuten) abla¨uft.
Es wurde durch Trajektoriensimulationen gezeigt, daß ein direkter Zusammenhang
zwischen den Gefrierprozessen und der Ha¨ufigkeitsverteilung der relativen Feuchte u¨ber
Eis besteht (Haag et al., 2003b; Ka¨rcher und Haag, 2003; Stro¨m et al., 2003). Die ho¨chsten
Feuchten der Verteilung in wolkenfreien Gebieten werden alleine durch den Einsatz des Ge-
frierprozesses bestimmt. Dies erlaubt eine na¨herungsweise Bestimmung der kritischen Ge-
frierfeuchten, bei denen sich Zirruspartikel bilden, direkt mit Hilfe von in-situ-Messungen
der relativen Feuchte. Ferner ist es mo¨glich, durch Vergleich der kritischen Gefrierfeuchten
mit den maximalen U¨bersa¨ttigungen innerhalb von Zirren Ru¨ckschlu¨sse auf die dominan-
ten Gefriermechanismen zu ziehen.
Die vorgeschlagene Methode kann angewendet werden, wenn die Temperaturvariabi-
lita¨t wa¨hrend einer Meßkampagne hinreichend groß ist und die Aerosolpartikel sich in
ihren eisbildenden Eigenschaften wa¨hrend der Messungen nicht stark vera¨ndern. Eine sol-
che Situation war wa¨hrend INCA gegeben. War im Fall der Messungen u¨ber Punta Arenas
homogenes Gefrieren der dominante Eisbildungsprozeß, traten u¨ber Prestwick homogene
und heterogene Nukleation in Konkurrenz. Unter Annahme der bei INCA vorherrschen-
den Ku¨hlraten und Temperaturen wurde durch Vergleich von Messung und Modell gefun-
den, daß die Eisbildung durch wenige (< 0.01 cm−3) heterogene Gefrierkerne eingeleitet,
meistens homogenes Gefrieren jedoch nicht unterdru¨ckt wurde. Diese Arbeit fu¨hrte erst-
malig den Nachweis, daß solch komplexe Gefriermechanismen in Zirren ablaufen ko¨nnen
und daß anthropogene Emissionen von Eiskernen (z.B. Rußpartikel) die Zirrusbildung in
no¨rdlichen mittleren Breiten beeinflussen ko¨nnten.
Indirekter Aerosoleffekt und Dynamik (Kapitel 6) Erstmals wurde mittels nu-
merischer Simulation systematisch untersucht, in welchem Umfang wichtige Zirruseigen-
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schaften durch Unterschiede in den Gefriereigenschaften der Aerosolpartikel einerseits und
durch moderate A¨nderungen der dynamischen Variabilita¨t andererseits modifiziert werden
ko¨nnen (Haag und Ka¨rcher, zur Vero¨ffentlichung vorgesehen, 2004). Hierzu wurden mit
gebietsfu¨llenden Trajektorien Prinzipstudien mit freien Modellparametern durchgefu¨hrt,
da regionale und saisonale Verteilungen wichtiger Kenngro¨ßen wie Gefriereigenschaften
der Aerosole oder Frequenz und Amplitude mesoskaliger Schwerewellen nicht hinreichend
genau bekannt sind. In den Simulationen wurden Wind-, Temperatur- und Wasserdampf-
felder der oberen Tropospha¨re und untersten Stratospha¨re der Nordhemispha¨re mittlerer
Breiten fu¨r den Zeitraum September bis November 2000 des ECMWF verwendet.
Die Simulationen mit fixierten Aerosolparametern und rein synoptischer Ku¨hlung der
Luftpakete prognostizieren sehr geringe mittlere Eispartikelkonzentrationen in Zirren (ca.
0.01 cm−3). Dies ist in deutlichemWiderspruch zu den wa¨hrend INCA gemessenen Eispar-
tikelkonzentrationen, welche vornehmlich bei 0.1–10 cm−3 lagen. Diese hohen Werte wer-
den jedoch von den Simulationen in Kombination mit homogenem Gefrieren wiedergege-
ben, wenn mesoskalige Temperaturoszillationen mit Amplituden bis zu 2K und Perioden
um 15–25 min den synoptischen Trajektorien u¨berlagert werden. Die Perioden sind kon-
sistent mit horizontalen Wellenla¨ngen in der Gro¨ßenordnung von einigen 10 km.
Die aus den schnellen Temperatura¨nderungen resultierenden Fluktuationen der relati-
ven Feuchte alleine bewirken jedoch meist keine homogene Eisbildung, solange das Luft-
paket im Mittel noch eisuntersa¨ttigt ist. Somit ist in der Regel eine großskalige, synopti-
sche Ku¨hlung no¨tig, um eisu¨bersa¨ttigte Regionen zu erzeugen; mesoskalige Schwerewellen
lo¨sen dann die Zirrusbildung aus und bestimmen die Anzahl und Gro¨ße der Eispartikel in
jungen Zirren. Unter der Annahme von Wellenaktivita¨t erho¨ht sich die berechnete Auf-
trittsha¨ufigkeit von Zirren um ∼ 5–10 % im Vergleich zur Auftrittsha¨ufigkeit unter synop-
tischen Bedingungen. Gru¨nde dafu¨r sind: eine ho¨here Wahrscheinlichkeit, daß die kritische
Gefrierfeuchte in aufsteigenden Luftmassen erreicht wird, wenn ho¨here Aufwindgeschwin-
digkeiten vorliegen; geringere Sedimentationsverluste vieler kleiner Eiskristalle gegenu¨ber
weniger großer Partikel in synoptisch-gebildeten Wolken; ein mit dem Verdampfen der
Eiskristalle verbundener, kinetischer Effekt, der die Partikellebensdauer verla¨ngert und in
globalen Modellen ha¨ufig unberu¨cksichtigt bleibt.
Eine beachtliche Sensitivita¨t der Zirrusbildung bezu¨glich dynamischer Bedingungen
konnte auch gezeigt werden, indem die Eigenschaften der mesoskaligen Wellen variiert
wurden. Alleine eine Vera¨nderung der zufa¨lligen Abfolge der Wellenereignisse unter Bei-
behaltung der mittleren Amplitude und Frequenz reicht aus, um die Auftrittsha¨ufigkeit
der Zirren, wenn auch geringfu¨gig, zu modifizieren. Einen viel gro¨ßeren Einfluß hat eine
Verschiebung (um jeweils ca. 40 % um den angenommenen Mittelwert von ca. 32 cm s−1)
des Spektrums des Vertikalwindes hin zu sta¨rkeren oder schwa¨cheren mittleren Aufwind-
geschwindigkeiten. Dies fu¨hrt zu einer deutlichen Erho¨hung bzw. Verringerung der Auf-
trittsha¨ufigkeit von Zirren, sowie zu signifikanten A¨nderungen von Eispartikelgro¨ße und
-anzahl. Ein solches Szenario ko¨nnte bei zuku¨nftigen Bewertungen der Auswirkungen von
Klimaa¨nderungen (die z.B. A¨nderungen in der Wellenaktivita¨t in der Tropospha¨re zur
Folge haben) auf Zirren eine wichtige Bedeutung erlangen.
Die Simulationen mit fixierter Dynamik und variablen Gefriereigenschaften haben ge-
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zeigt, daß die Eispartikelkonzentrationen in Zirren im Mittel verringert werden, wenn feste
Gefrierkerne an der Zirrusbildung beteiligt sind und mit den flu¨ssigen Partikeln in Kon-
kurrenz treten. Dies wird durch die heterogene Initiierung der Eisbildung bei niedrigen
Gefrierfeuchten verursacht, was dazu fu¨hren kann, daß das homogene Gefrieren der viel
zahlreicheren flu¨ssigen Lo¨sungstropfen unterdru¨ckt wird. Ob und wie oft es dazu kommt,
ha¨ngt von der Anzahl und Gro¨ße der Eiskerne, ihrer Gefrierfeuchte, der Temperatur und
der Ku¨hlrate ab. Starke, den im letzten Paragraphen beschriebenen dynamischen A¨nde-
rungen vergleichbare Effekte, zeigen sich erst bei Eiskernkonzentrationen deutlich oberhalb
0.01 cm−3, die durch die INCA-Messungen allerdings nicht unterstu¨tzt werden.
In Abha¨ngigkeit von ihrer Konzentration ko¨nnen heterogene Gefrierkerne die Auf-
trittsha¨ufigkeit der Zirren im Vergleich zur rein homogenen Zirrusbildung erho¨hen oder
verringern. Bleibt die Konzentration der Eiskerne gering (< 0.01 cm−3), wird die Auf-
trittsha¨ufigkeit im Mittel erho¨ht, da in eisu¨bersa¨ttigten Gebieten die niedrigen Gefrier-
feuchten der Eiskerne weitaus o¨fter erreicht werden als die homogenen Gefrierfeuchten.
Bei einer angenommenen Eiskernkonzentration von 0.1 cm−3 nimmt jedoch die mittlere
Auftrittsha¨ufigkeit im Vergleich zum Fall mit ausschließlich homogenem Gefrieren ab, da
mit zunehmender Konzentration der heterogenen Gefrierkerne der homogene Gefrierpfad
vergleichsweise ha¨ufig unterdru¨ckt wird. Diese Arbeit liefert damit erstmals quantitative
Information u¨ber Eiskerneigenschaften (Gefrierfeuchte und Anzahl), die in Kombination
mit mesoskaliger dynamischer Variabilita¨t zu einem signifikanten indirekten Aerosoleffekt
in Zirren mittlerer Breiten fu¨hren.
7.3 Ausblick
Als Ausblick sind mehrere weiterfu¨hrende Arbeiten denkbar. Beispielsweise ko¨nnten das
Depositionswachstum kleiner Eispartikel und heterogene Gefrierprozesse (Ruß, Mineral-
staub, ammonisierte Sulfate) in der Aerosolkammer AIDA gemessen und mit dem hier ver-
wendeten Modellansatz interpretiert werden. Zuku¨nftige Zirrusmessungen im Bereich der
Tropopause (z.B. in den vorgesehenen EU-Projekten TROCCINOX und SCOUT) ko¨nn-
ten durch Analyse der relativen Feuchtestatistik analog zur INCA-Kampagne im Hinblick
auf Gefrierprozesse analysiert werden. Weiter ko¨nnte untersucht werden, wie genau sich
die Gegenwart effektiver Eiskerne auf den Lebenszyklus von Zirren auswirkt. Dieses Pro-
blem kann allerdings nur unter akkurater Beru¨cksichtigung von Sedimentationseinflu¨ssen
bzw. mit einem mehrdimensionalen, wolkenauflo¨senden Modell angegangen werden. Es
wird vorgeschlagen, die modellbasierten Ergebnisse zum indirekten Aerosoleffekt in Zir-
ren in zuku¨nftigen in-situ-Messungen zu u¨berpru¨fen. Es besteht ein dringender Bedarf,
die bestehenden Parametrisierungen der Zirrusbildung in globalen atmospha¨rischen Zir-
kulationsmodellen im Hinblick auf Konkurrenzeffekte zwischen flu¨ssigen Aerosolpartikeln
und heterogenen Eiskernen zu erweitern. Vermutlich noch gro¨ßerer Forschungsbedarf liegt
aber bei der Entwicklung verbesserter Parametrisierungen fu¨r subskalige dynamische Pro-
zesse in globalen Modellen. Hier ist es dringend no¨tig, mehr Kenntnis u¨ber Quellen und
Eigenschaften mesoskaliger Temperaturoszillationen in eisu¨bersa¨ttigten Gebieten zu ge-
winnen.






w Wasseraktivita¨t, Wasseraktivita¨t bei Eissa¨ttigung —
ai Oberfla¨chenkonzentration der Partikel im Gro¨ßenbin i m
2 m−3
A Amplitude Temperaturwellen K
cq,tot Totale Anzahlkonzentration der Moleku¨le der Substanz q m
−3
cw,tot Totale Anzahlkonzentration der H2O-Moleku¨le m
−3
cq,g Gasphasenkonzentration der Moleku¨le der Substanz q m
−3
cq,i,aer Anzahlkonzentration der Moleku¨le von q in Tropfen m
−3
cw,i,aer Anzahlkonzentration der H2O-Moleku¨le in Tropfen m
−3
cq,i,ice Anzahlkonzentration der Moleku¨le von q in Eis m
−3
cw,i,ice Anzahlkonzentration der H2O-Moleku¨le in Eis m
−3
d, Dp Partikeldurchmesser m
D Diffusionskoeffizient von Wasserdampf in Luft m2 s−1
g Schwerebeschleunigung m s−2
h Planck-Konstante = 6.6252 × 10−34 J s−1
J Nukleationsrate m−3 s−1
k Boltzmann-Konstante = 1.3804 × 10−23 J K−1
ka thermische Leitfa¨higkeit der Luft J m
−1 s−1 K−1
ki,aer,t−∆t Massentransferkoeffizient fu¨r Lo¨sungstropfen s−1
ki,ice,t−∆t Massentransferkoeffizient fu¨r Eispartikel s−1
Ki, Ki,t−∆t Kelvinkorrektur fu¨r Sa¨ttigungsdampfdruck —
Kn Knudsenzahl —
l Sa¨ulenho¨he Eiskristall m
Le, Lm latente Wa¨rme Kondensation, Schmelzen J kg
−1
m, mi, ms Masse eines Tropfen, Eiskristall, gelo¨ste Substanz kg
mi Massenkonzentration der Partikel im Gro¨ßenbin i kg m
−3
Mw, Ms Molare Masse von Wasser, gelo¨ste Substanz kg mol
−1
nice, nice,i Anzahlkonzentration der Eispartikel (total, im Bin) m
−3
naer, naer,i Anzahlkonzentration der Lo¨sungstropfen (total, im Bin) m
−3
ni allg. Anzahlkonzentration der Partikel im Gro¨ßenbin i m
−3
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nsatw Sa¨ttigungskonzentration H2O-Moleku¨le u¨ber Tropfen m
−3
nsati Sa¨ttigungskonzentration H2O-Moleku¨le u¨ber Eis m
−3
nt Totale Anzahlkonzentration der Partikel m
−3
NB Anzahl der Gro¨ßenbins im APSC-Modell —
p Luftdruck Pa
pe,w H2O-Sa¨ttigungsdampfdruck u¨ber einer ebenen
Wasseroberfla¨che Pa
pe,s H2O-Sa¨ttigungsdampfdruck u¨ber einer ebenen
Lo¨sung Pa
p∞,w Partialdruck des Wasserdampfes in der Luft Pa
psat,w, psat,i H2O-Sa¨ttigungsdampfdruck u¨ber gekru¨mmten
Tropfen(Eis)oberfla¨che Pa
r, ri Partikelradius, Binradius m
rg, rIN Keimradius, IN-Radius m
rm Massen-Medianradius m
R∗ Universelle Gaskonstante = 8.3145 J mol−1 K−1
S, Scr Sa¨ttigungsverha¨ltnis, kritisches Sa¨ttigungsverha¨ltnis —
scr kritische U¨bersa¨ttigung —
∆t APSC-Modellzeitschritt s
∆z Sedimentationsstrecke Eispartikel m
t (Modell)Zeit s
T Lufttemperatur K
vi mittleres Partikelvolumen im Gro¨ßenbin i m
3
vs Sedimentationsgeschwindigkeit Eispartikel m s
−1
vi Volumenkonzentration der Partikel im Gro¨ßenbin i m
3 m−3
vth mittlere thermische Geschwindigkeit der Moleku¨le m s
−1
Vrat Volumenverha¨ltnis der diskretisierten Gro¨ßenverteilung —
w vertikale Windgeschwindigkeit m s−1
α Massenakkomodationskoeffizient —
β, βi Knudsen-Korrekturfaktor —
γa Kinematische Viskosita¨t der Luft m
2 s−1
ηa Dynamische Viskosita¨t der Luft kg m
−1 s−1
κ, κi Kapazita¨tsfaktor m
λ mittlere freie Wegla¨nge der Moleku¨le m
ρw, ρp,
ρa, ρi Dichten von Wasser, Lo¨sungstropfen, Luft, Eis kg m
−3
σ geometrische Standardabweichung Gro¨ßenverteilung —
σi/a Grenzfla¨chenspannung Eis zu Luft J m
−2
σs/a Grenzfla¨chenspannung Lo¨sung zu Luft J m
−2
σi/w Grenzfla¨chenspannung Eis zu Wasser J m
−2
σi/s Grenzfla¨chenspannung Eis zu Lo¨sung J m
−2
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σIN/w Grenzfla¨chenspannung IN zu Wasser J m
−2
σIN/i Grenzfla¨chenspannung IN zu Eis J m
−2
τ Sedimentationszeit Eispartikel s
τfr Zeitskala Gefrierprozeß s
τgas Zeitskala Abnahme der H2O-Gasphase bei Wachstum s
τw Wellenperiode s
φ, φi Ventilationsfaktor —
χ H2O-Volumenmischungsverha¨ltnis µmol mol
−1
ω, ωmix Gefrierrate s
−1
Ω Kreisfrequenz Schwerewellen s−1
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Abku¨rzungen
AIDA Aerosol Interactions and Dynamics in the Atmosphere
APSC Advanced Particle Simulation Code
CN Condensation Nuclei
CNC Condensation Nuclei Counter
CVI Counterflow Virtual Impactor
DMA Differential Mobility Analyser
DLR Deutsches Zentrum fu¨r Luft- und Raumfahrt
ECMWF European Center for Medium-range Weather Forecasts
FISH Fast In-situ Stratospheric Hygrometer
FTIR Fourier Transform Infrared Spectroscopy
FZK Forschungszentrum Karlsruhe
FZJ Forschungszentrum Ju¨lich
IN Ice Nuclei (Gefrier- oder Eiskern)
INCA INterhemispheric differences in Cirrus properties
from Anthropogenic emissions
NH Nordhalbkugel
PAZI Partikel und Zirren
PCS Optical Particle Spectrometer
ppmv parts per million by volume (Mischungsverha¨ltnis in Volumenteile
je 106 Gesamtvolumenteile); SI Einheit: µmol mol−1
RH Relative Humidity (relative Feuchte)
RHI Relative Humidity with respect to Ice (relative Feuchte
in Bezug auf Eis)
SCOUT Stratospheric-Climate links with emphasis on the Upper Troposphere
and lower stratosphere
SH Su¨dhalbkugel
TROCCINOX TROpical Convection, CIrrus, and Nitrogen OXides experiment
Literaturverzeichnis 117
Literaturverzeichnis
Allen, S.J. and R.A. Vincent, Gravity wave activity in the lower atmosphere: Seasonal
and latitudinal variations, J. Geophys. Res., 100, 1327–1350, 1995.
Baker, M.B., Cloud microphysics and climate, Science, 276, 1072–1078, 1997.
Birner, T., A. Do¨rnbrack and U. Schumann, How sharp is the tropopause at midlatitudes?,
Geophys. Res. Lett., 29(14), 1700, doi:10.1029/2002GL015142, 2002.
Borrmann, S., S. Solomon, J.E. Dye and B. Luo, The potential of cirrus clouds for hete-
rogeneous chlorine activation, Geophys. Res. Lett., 23, 2133–2136, 1996.
Boucher, O., Air traffic may increase cirrus cloudiness, Nature, 397, 30–31, 1999.
Chang, H.-Y., T. Koop, L.T. Molina and M.J. Molina, Phase transitions in emulsified
HNO3/H2O and HNO3/H2SO4/H2O solutions, J. Phys. Chem. A., 103, 2673–2679,
1999.
Chen, Y., P.J. DeMott, S.M. Kreidenweis, D.C. Rogers and D.E. Sherman, Ice formation
by sulfate and sulfuric acid aerosols particles under upper tropospheric conditions, J.
Atmos. Sci., 57, 3752–3766, 2000.
Colberg, C.A., B.P. Luo, H. Wernli, T. Koop and Th. Peter, A novel model to predict the
physical state of atmospheric H2SO4/NH3/H2O aerosol particles, Atmos. Chem. Phys.,
3, 909–924, 2003.
DeMott, P.J., D.C. Rogers and S.M. Kreidenweis, The susceptibility of ice formation
in upper tropospheric clouds to insoluble aerosol components, J. Geophys. Res., 102,
19575–19584, 1997.
DeMott, P.J., Y. Chen, S.M. Kreidenweis, D.C. Rogers and D.E. Sherman, Ice formation
by black carbon particles, Geophys. Res. Lett., 26, 2429–2432, 1999.
Eckhardt, S., A. Stohl, H. Wernli, P. James, C. Forster and N. Spichtinger, A 15-year
climatology of warm conveyor belts, J. Climate, 17, 218–237, 2004.
Field, P.R., R.J. Cotton, K. Noone, P. Glantz, P.H. Kaye, E. Hirst, R.S. Greenaway, C.
Jost, R. Gabriel, T. Reiner, M. Andreae, C.P.R. Saunders, A. Archer, T. Choularton,
118 Literaturverzeichnis
M. Smith, R. Brooks, C. Hoell, B. Bandy, D. Johnson and A.J. Heymsfield, Ice nucleati-
on in orographic wave clouds: Measurements made during INTACC, Q. J. R. Meteorol.
Soc., 127, 1493–1512, 2001.
Fletcher, N.H., The Physics of Rainclouds, Cambridge Univ. Press, Cambridge, 1962.
Fu, Q. and K.-N. Liou, Parameterization of the Radiative Properties of Cirrus Clouds, J.
Atmos. Sci., 50, 2008–2025, 1993.
Gardner, C.S, C.A. Hostetler and S.J. Franke, Gravity wave models for the horizontal wave
number spectra of atmospheric velocity and density fluctuations, J. Geophys. Res., 98,
1035–1049, 1993.
Gary, B., Mesoscale temperature fluctuations: An overview, verfu¨gbar auf Website:
http://reductionism.net.seanic.net/bgary.mtp2/isentrop/index.html, 2002.
Gierens, K., U. Schumann, M. Helten, H. Smit and A. Marenco, A distribution law for
relative humidity in the upper troposphere and lower stratosphere derived from three
years of MOZAIC measurements, Ann. Geophys., 17, 1218–1226, 1999.
Gierens, K., U. Schumann, M. Helten, H. Smit and P.-H. Wang, Ice-supersaturated regions
and subvisible cirrus in the northern midlatitude upper troposphere, J. Geophys. Res.,
105, 22743–22753, 2000.
Haag, W., B. Ka¨rcher, S. Schaefers, O. Stetzer, O. Mo¨hler, U. Schurath, M. Kra¨mer and
C. Schiller, Numerical simulations of homogeneous freezing processes in the aerosol
chamber AIDA, Atmos. Chem. Phys., 3, 195–210, 2003a.
Haag, W., B. Ka¨rcher, J. Stro¨m, U. Lohmann, J. Ovarlez and A. Stohl, Freezing thresholds
and cirrus cloud formation mechanisms inferred from in situ measurements of relative
humidity, Atmos. Chem. Phys., 3, 1791–1806, 2003b.
Haynes, D.R., N.J. Tro and S.M. George, Condensation and evaporation of H2O on ice
surfaces, J. Phys. Chem., 96, 8502–8509, 1992.
Heymsfield, A.J. and L.M. Miloshevich, Homogeneous ice nucleation and supercooled
liquid water in orographic waves clouds, J. Atmos. Sci., 50, 2335–2353, 1993.
Heymsfield, A.J. and L.M. Miloshevich, Relative humidity and temperature influences on
cirrus formation and evolution: Observations from wave clouds and FIRE II, J. Atmos.
Sci., 52, 4302–4326, 1995.
Heymsfield, A.J., L.M. Miloshevich, C. Twohy, G. Sachse and S. Oltmans, Upper-
troposheric relative humidity observations and implications for cirrus ice nucleation,
Geophys. Res. Lett., 25, 1343–1346, 1998.
Literaturverzeichnis 119
Intergovernmental Panel on Climate Change (IPCC), Climate Change 2001: The Science
of Climate Change, Third Assessment Report, edited by J.T. Houghton et al., Cam-
bridge Univ. Press, Cambridge, 2001.
Jacobson, M.Z., Fundamentals of Atmospheric Modeling, Cambridge Univ. Press, Cam-
bridge, U. K., 1999.
Jensen, E.J., O.B. Toon, D.L. Westphal, S. Kinne and A.J. Heymsfield, Microphysical
modeling of cirrus, 1. Comparison with 1986 FIRE IFO measurements, J. Geophys.
Res., 99, 10421–10442, 1994a.
Jensen, E.J., O.B. Toon, D.L. Westphal, S. Kinne and A.J. Heymsfield, Microphysical
modeling of cirrus, 2. Sensitivity studies, J. Geophys. Res., 99, 10443–10454, 1994b.
Jensen, E.J., O.B. Toon, L. Pfister and H.B. Selkirk, Dehydration of the upper tropos-
phere and lower stratosphere by subvisible cirrus clouds near the tropical tropopause,
Geophys. Res. Lett., 23, 825–828, 1996.
Jensen, E.J. and O.B. Toon, The potential impact of soot particles from aircraft exhaust
on cirrus clouds, Geophys. Res. Lett., 24, 249–252, 1997.
Jensen, E.J., O.B. Toon, A. Tabazadeh, G.W. Sachse, B.E. Anderson, K.R. Chan, C.W.
Twohy, B. Gandrud, S.M. Aulenbach, A.J. Heymsfield, J. Hallett and B. Gary, Ice
nucleation processes in upper tropospheric wave-clouds observed during SUCCESS,
Geophys. Res. Lett., 25, 1363–1366, 1998.
Jensen, E.J., O.B. Toon, S.A. Vay, J. Ovarlez, R. May, T.P. Bui, C.H. Twohy, B.W.
Gandrud, R.F. Peuschel and U. Schumann, Prevalence of ice-supersaturated regions in
the upper troposphere: Implications for optically thin ice cloud formation, J. Geophys.
Res., 106, 17253–17266, 2001.
Ka¨rcher, B. and W. Haag, Factors controlling upper tropospheric relative humidity, Ann.
Geophys., im Druck, 2004.
Ka¨rcher, B. and U. Lohmann, A parameterization of cirrus cloud formation: Homo-
geneous freezing including effects of aerosol size, J. Geophys. Res., 107(D23), 4698,
doi:10.1029/2001JD001429, 2002.
Ka¨rcher, B. and U. Lohmann, A parameterization of cirrus cloud formation: Heteroge-
neous freezing, J. Geophys. Res., 108(D14), 4402, doi:10.1029/2002JD003220, 2003.
Ka¨rcher, B. and J. Stro¨m, The roles of dynamical variability and aerosols in cirrus cloud
formation, Atmos. Chem. Phys., 3, 823–838, 2003.
Koop, T., B.P. Luo, U.M. Biermann, P.J. Crutzen and Th. Peter, Freezing of
HNO3/H2SO4/H2O solutions at stratospheric temperatures: Nucleation statistics and
Experiments, J. Phys. Chem. A., 101, 1117–1133, 1997.
120 Literaturverzeichnis
Koop, T., H.P. Ng, L.T. Molina and M.J. Molina, A new optical technique to study aerosol
phase transitions: The nucleation of ice from H2SO4 aerosols, J. Phys. Chem. A., 102,
8924–8931, 1998.
Koop, T., B.P. Luo, A. Tsias and Th. Peter, Water activity as the determinant for homo-
geneous ice nucleation in aqueous solutions, Nature, 406, 611–614, 2000.
Kristensson, A., J.F. Gayet, J. Stro¨m and F. Auriol, In situ observations of a reduction
in effective crystal diameter in cirrus clouds near flight corridors, Geophys. Res. Lett.,
27, 681–684, 2000.
Kru¨ger, O. and H. Graßl, The indirect aerosol effect over Europe, Geophys. Res. Lett.,
29(19), 1925, doi:10.1029/2001GL014081, 2002.
Lin, R.-F., K.J. Noone, J. Stro¨m and A.J. Heymsfield, Small ice crystals in cirrus clouds:
A model study and comparison with in situ observations, J. Atmos. Sci., 55, 1928–1939,
1998a.
Lin, R.-F., K.J. Noone, J. Stro¨m and A.J. Heymsfield, Dynamical influences on cirrus
cloud formation processes, J. Atmos. Sci., 55, 1940–1949, 1998b.
Lin, R.-F., D.O’C. Starr, P.J. DeMott, R. Cotton, K. Sassen, E. Jensen, B. Ka¨rcher and
X. Liu, Cirrus parcel model comparison project phase 1: The critical components to
simulate cirrus initiation explicitly, J. Atmos. Sci., 59, 2305–2329, 2002
Liou, K.-N., Influence of cirrus clouds on weather and climate processes: A global per-
spective, Mon. Wea. Rev., 114, 1167–1199, 1986.
Lohmann, U. and B. Ka¨rcher, First interactive simulations of cirrus clouds formed by
homogeneous freezing in the ECHAM general circulation model, J. Geophys. Res.,
107(D10), 4105, doi:10.1029/2001JD000767, 2002.
Luo, B.P., K.S. Carslaw, Th. Peter and S.L. Clegg, Vapour pressures of
H2SO4/HNO3/HCl/HBr/H2O solutions to low stratospheric temperatures, Geophys.
Res. Lett., 22, 247–250, 1995.
Marti, J. and K. Mauersberger, A survey and new measurements of ice vapor pressure at
temperatures between 150 and 250 K, Geophys. Res. Lett., 20, 363–366, 1993.
Meilinger, S.K., B. Ka¨rcher, R. von Kuhlmann and Th. Peter, On the impact of hetero-
geneous chemistry on ozone in the tropopause region, Geophys. Res. Lett., 28, 515–518,
2001.
Meerko¨tter, R., U. Schumann, D.R. Doelling, P. Minnis, T. Nakajima and Y. Tsushima,
Radiative forcing by contrails, Ann. Geophys., 17, 1080-1094, 1999.
Literaturverzeichnis 121
Minikin, A., A. Petzold, J. Stro¨m, R. Krejci, M. Seifert, P. van Velthoven, H. Schlager
and U. Schumann, Aircraft observations of the upper tropospheric fine particle aerosol
in the northern and southern hemispheres at midlatitudes, Geophys. Res. Lett., 30(10),
1503, doi:10.1029/2002GL016458, 2003.
Minnis, P., U. Schumann, D.R. Doelling, K.M. Gierens and D.W. Fahey, Global distribu-
tion of contrail radiative forcing, Geophys. Res. Let., 26, 1853–1856, 1999.
Mo¨hler, O., O. Stetzer, S. Schaefers, C. Linke, M. Schnaiter, R. Tiede, H. Saathoff, M.
Kra¨mer, A. Mangold, P. Budz, P. Zink, J. Schreiner, K. Mauersberger, W. Haag, B.
Ka¨rcher and U. Schurath, Experimental investigations of homogeneous freezing of sul-
phuric acid particles in the aerosol chamber AIDA, Atmos. Chem. Phys., 3, 211–223,
2003.
Mu¨ller, R. and Th. Peter, The numerical modelling of the sedimentation of polar strato-
spheric cloud particles, Ber. Bunsenges. Phys. Chem., 3, 353–361, 1992.
Murphy, D.M., D.S. Thomson and M.J. Mahoney, In situ measurements of organics, me-
teoritic material, mercury, and other elements in aerosols at 5 to 19 kilometers, Science,
282, 1664–1669, 1998.
Ovarlez, J. and P. van Velthoven, Comparison of water vapor measurements with data
retrieved from ECMWF analyses during the POLINAT experiment, J. Appl. Meteorol.,
36, 1329–1335, 1997.
Ovarlez, J., P. van Velthoven, G. Sachse, S. Vay, H. Schlager and H. Ovarlez, Com-
parison of water vapor measurements from POLINAT 2 with ECMWF analyses in
high-humidity conditions, J. Geophys. Res., 105, 3737–3744, 2000.
Ovarlez, J., J.-F. Gayet, K. Gierens, J. Stro¨m, H. Ovarlez, F. Auriol, R. Bu-
sen and U. Schumann, Water vapour measurements inside cirrus clouds in Nor-
thern and Southern hemispheres during INCA, Geophys. Res. Lett., 29(16), 1813,
doi:10.1029/2001GL014440, 2002.
Pichler, H., Dynamik der Atmospha¨re, Spektrum Akademischer Verlag, Heidelberg, 1997.
Prenni, A.J, M.E. Wise, S.D. Brooks and M.A. Tolbert, Ice nucleation in sulfuric acid
and ammonium sulfate particles, J. Geophy. Res., 106, 3037–3044, 2001.
Preuße, P., Satellitenmessungen von Schwerewellen in der mittleren Atmospha¨re mit
CHRISTA, Dissertation, Bergische Universita¨t – Gesamthochschule Wuppertal, 2001.
Pruppacher, H.R. and J.D. Klett, Microphysics of Clouds and Precipitation, Kluwer Acad.
Pub., Dordrecht, 1997.
Rogers, D.C., P.J. DeMott, S.M. Kreidenweis and Y. Chen, Measurements of ice nucleating
aerosols during SUCCESS, Geophys. Res. Lett., 25, 1383–1386, 1998.
122 Literaturverzeichnis
Schro¨der, F., B. Ka¨rcher, C. Duroure, J. Stro¨m, A. Petzold, J.-F. Gayet, B. Strauss, P.
Wendling and S. Borrmann, On the transition of contrails into cirrus clouds, J. Atmos.
Sci., 57, 464–480, 2000.
Schro¨der, F., B. Ka¨rcher, M. Fiebig and A. Petzold, Aerosol states in the free troposphere
at northern midlatitudes, J. Geophys. Res., 107(D21), 8126, doi:10.1029/2000JD000194,
2002.
Seifert, M., J. Stro¨m, R. Krejci, A. Minikin, A. Petzold, J.-F. Gayet, U. Schumann and
J. Ovarlez, In situ observations of aerosol particles remaining from evaporated cirrus
crystals: Comparing clean and polluted air masses, Atmos. Chem. Phys., 3, 1037–1049,
2003.
Sheridan, P.J., C.A. Brock and J.C. Wilson, Aerosol particles in the upper troposphere
and lower stratosphere: Elemental composition and morphology of individual particles
at northern midlatitudes, Geophys. Res. Lett., 21, 2587–2590, 1994.
Solomon, S., S. Borrmann, R.R. Garcia, R. Portmann, L. Thomason, L.R. Poole, D. Win-
ker and M.P. McCormick, Heterogeneous chlorine chemistry in the tropopause region,
J. Geophys. Res., 102, 21411–21429, 1997.
Spichtinger, P., K. Gierens and W. Read, The statistical distribution law of relative hu-
midity in the global tropopause region, Meteorol. Z., 11, 83–88, 2002.
Stohl, A., M. Hittenberger and G. Wotawa, Validation of the Lagrangian particle disper-
sion model FLEXPART against large scale tracer experiment data, Atmos. Environ.,
32, 4245–4264, 1998.
Stohl, A. and P. Seibert, Accuracy of trajectories as determined from the conservation of
meteorological tracers, Q. J. R. Meteorol. Soc., 124, 1465–1484, 1998.
Stro¨m, J., B. Strauss, T. Anderson, F. Schro¨der, J. Heintzenberg and P. Wendling, In situ
observations of the microphysical properties of young cirrus clouds, J. Atmos. Sci., 54,
2542–2553, 1997.
Stro¨m, J. and S. Ohlsson, In situ measurements of enhanced crystal number densities in
cirrus clouds caused by aircraft exhaust, J. Geophys. Res., 103, 11355–11361, 1998.
Stro¨m, J., M. Seifert, B. Ka¨rcher, J. Ovarlez, A. Minikin, J.F. Gayet, R. Krejci, A. Petzold,
F. Auriol, W. Haag, R. Busen, U. Schumann, and H.C. Hansson, Cirrus cloud occurrence
as function of ambient relative humidity: A comparison of observations obtained during
the INCA experiment, Atmos. Chem. Phys., 3, 1807–1816, 2003.
Tabazadeh, A., E.J. Jensen and O.B. Toon, A model description for cirrus cloud nucleation
from homogeneous freezing of sulfate aerosols, J. Geophys. Res., 102, 23845–23850, 1997.
Literaturverzeichnis 123
Talbot, R.W., J.E. Dibb and M.B. Loomis, Influences of vertical transport on free tropos-
pheric aerosols over the central USA in springtime, Geophys. Res. Lett., 25, 1367–1370,
1998.
Tiedke, M., Representation of clouds in large-scale models, Mon. Wea. Rev., 121, 3040–
3061, 1993.
Toon, O.B, R.P. Turco, J. Jordan, J. Goodman and G. Ferry, Physical processes in polar
stratospheric ice clouds, J. Geophys. Res., 94, 11359–11380, 1989.
Twomey, S., Pollution and the planetary albedo, Atmos. Environ., 8, 1251–1256, 1974.
Wirth, V., Static stability in the extratropical tropopause region, J. Atmos. Sci., 60,
1395–1409, 2003.
Zo¨ger, M., A. Afchine, N. Eicke, M.-T. Gerhards, E. Klein, D.S. McKenna, U. Mo¨rschel,
U. Schmidt, V. Tan, F. Tuitjer, T. Woyke and C. Schiller, Fast in situ stratospheric
hygrometers: A new family of balloon-borne and airborne Lyman-α photofragment
fluorescence hygrometers, J. Geophys. Res., 104, 1807–1816, 1999.
Zuberi, B., A.K. Bertram, T. Koop, L.T. Molina and M.J. Molina, Heterogeneous freezing
of aqueous particles induced by crystallized (NH4)2SO4, ice, and letovicite, J. Phys.
Chem. A., 105, 6458–6464, 2001.
Zuberi, B., A.K. Bertram, C.A. Cassa, L.T. Molina and M.J. Molina, Heterogeneous
nucleation of ice in (NH4)2SO4-H2O particles with mineral dust immersions, Geophys.
Res. Lett., 29(10), 1504, doi:10.1029/2001GL014289, 2002.

Danksagung
Mein Dank gilt insbesondere Priv.Doz. Dr. Bernd Ka¨rcher fu¨r die Betreuung dieser Ar-
beit. Seine sta¨ndige Bereitschaft fu¨r Fragen, seine Anregungen und sein Einsatz trugen
wesentlich zum Gelingen dieser Arbeit bei.
Prof. Dr. Joseph Egger danke ich fu¨r die U¨bernahme der Ta¨tigkeit als Zweitgutachter
und Prof. Dr. Ulrich Schumann fu¨r die Mo¨glichkeit, eine Dissertation am Institut fu¨r
Physik der Atmospha¨re des DLR Oberpfaffenhofen anfertigen zu ko¨nnen.
Bei Univ.Doz. Dr. Andreas Stohl von der TUMmo¨chte ich mich fu¨r die Berechnung der
ECMWF-Trajektorien bedanken, fu¨r das Aufbereiten der INCA-Daten gilt mein Dank Dr.
Andreas Minikin. Dr. Klaus-Peter Hoinka danke ich fu¨r das Bereitstellen von ECMWF-
Daten.
Fu¨r die gute Zusammenarbeit mit dem Forschungszentrum Karlsruhe mo¨chte ich mich
stellvertretend bei Dr. Ottmar Mo¨hler bedanken.
Schließlich mo¨chte ich mich bei allen Mitarbeitern des Instituts fu¨r Physik der Atmo-














1991–1998 Meteorologiestudium am Institut fu¨r Meteorologie der
Universita¨t Innsbruck
Thema der Diplomarbeit: “Untersuchungen von polaren Kaltluft-





seit Juli 2000 Doktorand am Institut fu¨r Physik der Atmospha¨re
des DLR Oberpfaffenhofen
